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NOVELTY - Thermoplastic molding composition comprises: 

(A) functionalized carbon monoxide copolymers; 

(B) thermoplastic polyesters; 

DETAILED DESCRIPTION - Thermoplastic molding composition comprises: 

(A) 1-99 wt.% functionalized carbon monoxide copolymers; 

(B) 10-99 wt.% thermoplastic polyesters; 

(C) 0-98 wt.% unfunctionalized carbon monoxide copolymers; and 

(D) 0-80 wt.% further additives. 

An INDEPENDENT CLAIM is included for molded articles made from the 
above composition. 

USE - For the production of fibers, films and molded articles 
(claimed). 

ADVANTAGE - The products have good impact strength and elongation at 
break without loss of stiffness. 
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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

® Polymerblends aus Polyestern und Kohlenmonoxidpolymeren 

(5?) Thermoplastische Formmassen, enthaltend 

A) 1 bis 99 Gew.-% eines funktionalisierten Kohlenmon- 
oxidcopolymeren, 

B) 1 bis 99 Gew.-% eines thermoplastischen Polyesters, 

C) 0 bis 98 Gew.-% eines nicht funktionalisierten Kohlen- 
monoxidcopolymeren, 

D) 0 bis 80 Gew.-% weiterer Zusatzstoffe, 

wobei die Summe der Gewichtsprozente der Komponen- 
ten A) bis D) stets 100% ergibt. 
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B esc hrei bung 

Die Erfindung bctrilft thcrmoplastische Fonnmassen, cnlhallcnd 

s A) 1 bis 99 Gew.-% cincs funklionalisiertcn Kohlcnmonoxidcopolynieren, 

B) 1 bis 99 Gew.-% cines ihcnnoplastischen Polyesters 

C) 0 bis 98 Gew.-% eines nichl funktionalisierlcn Kohlenmonoxidcopolymeren, 

D) 0 bis 80 Gcw.-% weilcrcr Zusatzstofrc, 

10 wobei die Summc der Gewichtsprozenic der Komponenien A) bis D) stets 100% ergibt. 

Weiierhin belriffl die Erfindung die Verwendung der erfindungsgemaRcn Fonnmassen zur Herstellung von Folien, Fa- 
scm oder Fonnkorpern sowie die hierbei erhaltlichen Fonnkorper jeglicher Art. 

Kohlenmonoxidcopolyniere, insbesondere solche nut streng aliernierender Abfolge von Polymerbausteinen, die auf 
die Monomercinhciten Kohlcnmonoxid undoc-Olefin zuruckgehen, zeichnen sich durch hohc Schmelzpunklc, guleChc- 

15 nrikalienbeslandigkeil und vorleilhaflc mechanische Eigenschaften aus und sind dcnigcniaB als technischc Kunststofie 
fur vielfaltige Anwendungen von Inleresse. Fonnmassen aus Kohlenmonoxidcopolymeren weisen allerdings Schwachen 
hinsichtlich hautig geforderter Mat.erialeigenschaft.en wie Siei ligkeii und Festigkeit auf. Zur Optimierung der Materiai- 
eigenschaften von Polyinerformmassen versucht man deshalb, Mischungen aus unicrschiedlichen Polynieren herzustel- 
len, die sich in ihrcm Eigenschaftsprofil erganzen. Nicht sellcn gehen aber bei der Vennengung von Polynieren deren 

20 charakteristische Eigenschaften tcilwcisc oder vol! standi g verlorcn oder die Herstellung der Polymerniischungen schei- 
tert bereils an der Unvertraglichkeit der Poly merkoinponcn ten. Beispielsweise hat es nicht an Versuchen gelehll, geeig- 
neie Blends aus Kohleninonoxidcopolynieren und Poly es tern zu erhaiten. Kohlenmonoxidcopolymere weisen Nachleile 
bezuglich Sleifigkeit, Fesligkeil und Dauergebrauchsbestandigkeil auf. Insbesondere bei den vorstchenden Eigenschaf- 
ten weisen Polyester besserc Eigenschaftsprofile auf. 

25 Aus der US 4,857,605 sind allgeniein Mischungen von Kohleninonoxidcopolynieren mit streng aliernierender Ab- 
folge von Olefin und CO und theriHoplastischen Polyeslern (Polylaklon oder Polykondensai aus Dicarbonsaure und 
Diol) bckannt. Bcansprucht werden Fonnkorper, Fascrn, Folicn oder Kabel durch Spritzgufi, Prcsscn oder Blasfonncn. 
Beispielsweise werden 90 Gew.-% CO/E/P-Terpolymer mil 10 (jew.-% Polybutylenterephthalat (PBT) gemischtund bei 
280°C verarbeilcl. Die niittlere "PhasengroBc" des Polyeslers ini Blend betragt etwa 0,7 uni. 

30 Die Jl'-A 10/001604 beschreibt Blends aus einent Kohlenmonoxidcopolymeren (PK), Polyester oder Polyamid sowie 
eineni Block-Copolymcr aus einem vinylaromalischen Polymer und einem Copolymer aus weiteren vinylischen Mono- 
meren (z. B. Block-Copolynier PS (1. Block)) //MM A/MA (2. Block)). Gule Eigenschaften zeigen die Foniueile bei Tri- 
bologie, Zahigkeit, DurchstoBfestigkei! und Streckdehnung. Als ein Beispiel wurde die Kombination von PK und PBT 
sowie dem genannten Block-Copolynier aus PS (Polystyrol) und Methylmethacrylal/Methacrylat (MMA/MA) angege- 

35 ben. 

Die US 5,705,565 offenbart Blends aus einem Polyolefin und einem oder mehreren Themioplaslen (z. B. Polyamid 
oder Polyester). Als Polyolefin wird ein Polycthylen (PE) und/oder ein nachtxaglich mil eineni einc Carbonylgruppe tra- 
genden vinylischen Monomer gepfropft.es PE, welches die Anbindung im Blend verbessern soli, verwendet. Insbeson- 
dere wird PE beschrieben, welches durch Dow Ti-Kalalysatoren (constrained geometry catalysis) synthelisiert wurde 
40 und nachtraglich mit deni funktionalisierten Monomer (z. B. MSA) gepfropft wurde. Unter die moglichen Bestandteile 
des Blends fallen etwa PK, PBT, ABS etc. Genannt wird ein PB T/PE-MS A-B lends (80/20) mit verbesserter Zahigkeit. 

Aus der WO 96/18686 sind Mehrschicht-Verpackungen aus einem Polyester sowie einem PK bekannt, wobei das PK 
in geringeni Anteil die Barriereeigenschaften verbessert. 

Die EP-A 585992 offenbart Composites aus einem Polyester oder sonstigem Thermoplasten, sowie einer Verstar- 
45 kungsfaser und einem PK. Die Herstellung von Filamenten durch Beschichlung der Fasern mil einer Pulvenmschung der 
Pol ymerkoni pone n ten und anschlieRender Verarbeitung dieser Composites wird cbenso beschrieben. 

Die US 1187-H beschreibt Blends aus PK als Hauptanteil und bis zu 35 Gew.-% eines flussigkristallinen Thennopla- 
sten. Verbesserung der Fesligkeil und Sleifigkeit sowie der Barriereeigenschaften gegenuber Wasserdampf sollen durch 
derartige Blends verbessert werden. 
50 Weiierhin sind aus der US 4,818,798 Blends aus einem PK und einem Copolyesier-Elastonier bekannt, wobei der 
Hauptanteil durch das streng alternierende Copolymer aus CO und Olefin gebildet wird. Das Copolyesier-Elastonier isl 
z. B. (Polyethylenglykol) PEG-PBT. Verbesserl werden der Oberflachenglanz sowie die Verarbeilbarkeit des PK. 

Die JP-A 09/309784 offenbart bioabbaubare Polyester in einem Film aus einem Polyolefin und einem PK oder eineni 
Olefin/Acrylat-Copolymer. Dabei ist ein abb a u for dem der Stoff im Film enthalten. Dieser kann eine Fettsaure, ein 01 
55 oder Dienpolymer darslellen. 

Die bisher bekannten Produkte haben sich jedoch aulgrund der mangelnden Phasenhaftung zwischen den unverlragli- 
chen Komponenten nicht am Markt durchsetzen konnen. 

Die Nachleile der geringen Phasenhaftung spiegeln sich insbesondere in den mechanischen Eigenschaften derartiger 
Polymerblends wieder; insbesondere bezuglich Sleifigkeit, ReiR festigkeit und Schlagzahigkeit beslehl Verbesserungsbe- 
60 darf gegenuber den aus deni Stand der Technik bekannten Blends. 

Der vorlicgenden Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, Mischungen aus Polyeslern und Kohlenmonoxidcopo- 
lymeren zur Verfiigung zu slellen, die sich iiber cinen sehr weiten Mischungsbereich durch sehr gule Schiagzahigkeits- 
und ReiBdchnungswerle auszcichnen, ohne EinbuBcn bei der Sleifigkeit hinnehmen zu ntiissen. 

DemgemaB wurden die eingangs definierlen Fonnmassen gefunden. Des weiteren wurde ein Verfahren zur Herstel- 
65 lung dieser Blends sowie deren Verwendung fUr die Herstellung von Fasern. Folien und Formkorpern gefunden. AuGer- 
dem wurden Fasern, Folien und Fonnkorper enthallend die vorhergehend genannten Fonnmassen als wesenllichen Be- 
slandteil gefunden. 

Bevorzugte Zusaminensetzungen der erfindungsgeniaRen Polymerblends sind den Unleranspriichen zu entnehmen. 
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Als Komponcntc A) cnlhall.cn die erfindungsgemaBcn Formmasscn 1 bis 99, bevorzugl 1 bis 30 und insbesondere 2 bis 
20Gew.-% eines funkl.ionalisicri.cn Kohlenmonoxidcopolymeren. Unlcr funklionalisicrlc Kohlenmonoxidcopolyinere 
im Sinne dcr vorlicgendcn Eiiindung fallen bcispielswcisc Copolymere aus Kohlenmonoxid und mindeslens cincroleli- 
nisch ungcsali.igi.cn Vcrbindung, deren Polymerkctlc kovalenl mil einer odcr mchrcrcn organischen Reslcn, die minde- 
slens cine funklioncllc Gruppe aul weisen, verkniipfl isl. Bcsonders gceigncl sind /.. B. funklionaiisicrie Kohlenmonoxid- S 
copolymere. die durch Uriiscl/.ung von Kohlenmonoxidcopolymeren mil organischen Verbindungen, die liber cine C-C- 
Doppcl- oder Drcifachbindung oder cin lerliares oder benzylisches WasscrslofTaloiu und dariiber hinaus tiber mindeslens 
cine funklioncllc Gruppe verfugen, in dcr Kohicnmonoxidcopolynicrschnicl/.c erhahen werden. Bevorzugl werden C-C- 
Doppel- oder Dreilachbindungen enlhallende organischc Verbindungen eingeselzl. 

Als zu funklionalisicrcndc Kohlenmonoxidcopolyinere sind sowohl siaiisiische Copolymere, wie in der Paicmschrifl 10 
US 2,495,286 beschrieben, als auch insbesondere lineare, allerniercnde Copolyincrc gceigncl. Bcsonders gceigncl sind 
line are, aliernicrendc Kohlenmonoxidcopolyinere mil. cineni ihennoplaslischcn liigenschaflsprofil. Dicsc Kohlenmon- 
oxidcopolyinere vcrfugen im allgemeinen uber cin MoIckulargewichl.M w groBcr 30000, bevorzugl groRer 5(X)00 und bc- 
sonders bevorzugl groBer 80000 g/mol. 

Bevorzugl wird auf lineare, allerniercnde Kohlcnmonoxidcopolymere zuruckgegriflen, die auf Kohlenmonoxid und 15 
olefinisch ungcsaliigle aliphalischc oder vinylaromalische Verbindungen mil 2 bis 18 (fur aromalische Verbindungen 8 
bis 18), vorzugsweise 2 bis 12 (fur aromalische Verbindungen 8 bis 12) und insbesondere 2 bis 8 (bei aromalischcn Ver- 
bindungen 8) Kohlcnsioffalomen zuruckgehen. Der Schmelzpunkl dieser Subsianzklassc liegi ublichcrwcise im Bcrcich 
von 100 bis 260°C, bevorzugl von 180 bis 240°C die GlasubcrgangslcnipcralurTg im Bcrcich von -60 bis 80, bevorzugl 
von -20 bis 40°C. 20 

Als Olefine fur die Herslellung biniirer li nearer, alicrniercnder Kohlcnmonoxidcopolymere werden bcvor/.ugl (V bis 
Cto-Alk-l-ene wie Hlhen, Propen, Bui- 1 -en, Pcnl.-1-cn. Hex- 1 -en, Norborncn, Vinylnorbornen, Hepl-l-en, Ocl-l-en 
oder Siyrol, bcsonders bevorzugl Ethen odcr Propen und insbesondere fithen eingeselzl. Fur die Herslellung icrnarer 
oder hoherer Kohlenmonoxidcopolyinere kann auf beliebigc Mischungen der votgenanni.cn olefinischen Mononierc zu- 
ruckgegriffen werden, wobei Ethen als Hauplcomonomerkomponenle bevorzugl isl. Gceigncl als Terpolymerc sind bei- 25 
spielsweise Kohlemiionoxid/Elhen/Properi- oder Kohlcninonoxid/Elhen/Bul-1-en-Copolymere mil cinem Ellienanieil 
von 60 bis 99,9, bevorzugl 70 bis 99 und bcsonders bevorzugl von 80 bis 98 mol-%, bezogen auf die olefinischen Koni- 
ponenien im Kohlcnmonoxidcopolymcr. Sclbsiverslandlich kann z. B. auch auf lernarc Copolyincrc aus Kohlenmon- 
oxid, Propen und Ocl-l-en oder aus Kohlenmonoxid, Bui- 1 -en und Slyrol zuruckgegrilTcn werden. 

Die linearcn, allernierenden Kohlcnmonoxidcopolymere werden ubergangsmeiallkalalysicrl aus Kohlenmonoxid und 30 
den genannten Olelincn erhallen. Es kann dabci auf in dcr DE-A 196 10 385 und in dcr deulschcn Palcnlanmcldung Az. 
19 649 072 beschriebene Verfahren zuriickgegriffen werden. Dicse Herstellungsvcrfahren werden hicrniil ausdrlicklich 
in die vorliegendc Offenbarung mil aufgenommcn. Weitere Verfahren zur Herslellung von linearcn, allernierenden Koh- 
lenmonoxidcopolymeren, wie in der EP-A 0 485 035 oiler EP-A 0 702 045 offenbart, kouncn nalurlich ebenfalis einge- 
selzl werden. 35 

Fiir die Herslellung von Kohlenmonoxidcopolymeren, cnihaliend vinylaromalische Monomereinheilen, werden im 
allgemeinen Ubergangsmelallkomplexe mil Slicks! oflligandcn wie 2,2'-Bipyridinc oder Bisoxazoline, odcr mil Phosphi- 
no(dihydrooxazol)liganden vcrwendcl. Derarlige Herslellungs verfahren finden sich bei Sperlc ct al„ Helv. Chini. Acl., 
1996, 79. S. 1387, bei Brookharl el al., J. Am. Chem. Soc., 1994, 116, S. 3641 so wie in der EP-A 0 345 847 beschrieben. 

Die ubergangsmelallkatalysierle Herslellung dcr Kohlenmonoxidcopolymeren erfolgl geeignelcrwcisc in Gegenwarl 40 
definicrler Palladium(II)-Komplexc, wclchc mil mindeslens einem bidcniaicn Ligandcnsyslem, das als koordinierendc 
Alomc Phosphor oder SlickstolT enthall, chclalisierl. sind und wclchc als Gegcnionen uber nichl- oder schlcchl-koordi- 
nierendc Anionen vcrfugen. 

Als dcfinierlc Ubergangsmelallkomplexe, d. h. als Melallkomplexe, die vor der Zugabe zum Polynierisalionsgcinisch 
separal hergeslelll werden und in aufgereinigler Form vorliegen, sind insbesondere gccignel | l,3-Bis(diphcnyl)phosphi- 45 
nopropan]palladium(II)acelal, [ l,3-Bis(di-(2-nicthoxyphenyl))phosphinopropan]palladiuni(II)acclal, [Bis(diphcnylp- 
hosphinomelhyl)phenylamin]palladium(EI)acelal und [Bis(diphenylphosphinomclhyl)-2,4-difluorphenylaminJpalladi- 
um(II)acelal. 

Die Kohlenmonoxidcopolynierisalion erfolgl im allgemeinen bei Driickcn im Bcrcich von 20 bis 200, bevorzugl von 
50 bis 150 bar und bei Temperaluren im Bcrcich von 0 bis 150, bevorzugl von 20 bis 120°C. Die Copolymcrisalion kann 50 
in Suspension, Losung odcr auch in der Gasphase durchgefuhrl werden. Kohlenmonoxidlcrpolymerc lassen sich bcson- 
ders vorlcilhafl in cincm nicdcmiolekularcn I_x>sungsmillel. z. B. MelhanoL Acclon, r lelrahydrofuran, Dichlormelhan 
oder in ciner bclicbigcn Mischung dcr gcnannlcn Verbindungen, in Gegenwarl von Broensicd-Sauren mil pKa-Wcrlen 
kleiner 6, z. B. para-Toluolsulfonsaure oder Trifluoressigsaure, herslellen. 

Zur Funklionalisierung der linearcn, allernierenden Kohlenmonoxidcopolymcre werden im allgemeinen organischc 55 
Verbindungen eingeselzl, die uber eine C-C-Doppel- oder Drcifachbindung odcr cin lerliares odcr bcnzylisches Wasscr- 
sloffatom und daruber hinaus uber mindeslens cine funklioncllc Gruppe, bevorzugl uber einc rcaklive funklioncllc 
Gruppe verfugen. Die Doppel- oder Drcifachbindung kann sich in cndslandiger Position von linearcn oder verzwciglen 
aliphatischen oder subsliluierlen aromalischcn organischen Verbindungen befinden. Des wcilercn sind auch organischc 
Verbindungen mil. inlcrncr Doppel- oder Drcifachbindung gceigncl.. Die funki.ionalisicrien Kohlennionoxidcojx)lymere (SO 
A) werden bevorzugl durch Umsclzung von Kohlenmonoxidcopolymeren in dcr Kohlenmonoxidcopoiynicrschniclze 
mil den genannten organischen Verbindungen, die bevorzugl uber rcaklive funklioncllc Gruppcn wie die Carbonyl-, Car- 
bonsaure-, Carboxylal-, Carbonsaureanhydrid-, Carbonsaurcamid-, Carbonsaurcimid-, Carbon saurecslcr-, Amino-, Hy- 
droxyl-, Epoxi-, Oxazoiin-, Urelhan-, HarnslolT-, Lactam- oder Halogenbcnzylgruppe verfugen, erhallen. 

Typische geeigncle, mil rcakiiven Gruppen versehene ungcsailigle organischc Verbindungen sind bcispielswcisc Mai- 65 
cinsaurc, Melhylmaleinsaure, Ilaconsaure, Tel rahy drop hthalsaurc, deren Anhydride und Imidc, Vinyloxazolin, Isopro- 
penyloxazolin, Fumarsaure, die Mono- und Dicslcr dieser Saurcn, z. B. von C r Ci8-Alkanolcn, die Mono- oder Diamide 
dieser Sauren wie N-Phenylmaleinimid oder Maleinsaurehydrazid sowie Acrylsaure, Melhacrylsaure. Glyci- 
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dyl(inelh)acrylat, (_V bis CiR-(Melh)acrylate wie Memyl(meih)acrylat, n-Buiyl(niclh)acryIal oder Siearyl(nieth)acrylai, 
des weiieren endsiandige Qr bis (.^o-Alk-l-ine mil reakiivcn Gruppcn wic Hydroxy I, Carbonsaure, Oxazolin cxlcr 
Epoxy, also zuni Bcispiel Ocl-7-in-ol oder Dodcc-1 1 -in- 1 -carbonsaure. 

Bevorzugl werden (Meth)acrylsaure, Glycidyl(meih)acrylal, insbcsondcre Glycidylacrylal, a,f}-ungesalliglc Dicar- 
honsaurcn b/w. dcren Anhydride sowie Mono- oder Oicslerdcr nachstchenden allgcmcincn Forniel T und TI verwcndcl: 



OR 4 O 



O 




R 1 R2 



wobei 

R 1 , R 2 , R* und R 4 unabhangig voneinander Wassersloff sowie C|-C|g-Alkyl-Gruppen wie Methyl, Ethyl, Propyl, Butyl, 
Peniyl oder Octyl in linearer oder verzweiglkettiger Form oder CV bis Ci4-Aryl wie Phenyl oder Naphthyl, gegebenen- 
falls auch mil Alkyl- oder Arylreslcn substiluiert, sein konnen. 

Besonders geeignet sind Acrylsaure, Maleinsaureanhydrid, GlycidylacrylaL Fumarsaure und Itaconsaure sowie belie- 
bige Misehungen diescr Verbindungen. 

Insbcsondcre werden Monomcrc auf dcr Basis von 2-Oxazolincn dcr allgcmcincn Formcl UT cingcsctzl: 




III 



in der die Subslituenten folgende Bedeutung haben: 

R 5 einen aliphatischen, cycloaliphaiischen, aromatischen oder aralipharischen KohlenwasserslofYrest mit 2 bis 60, vor- 
zugsweisc 2 bis 30 C-Atomen, welcher gegebenenfalls Hydroxy-, Carboxyl- oder Amidgruppen enthalten kann, 
R 6 Wasserstoff oder einen C L bis CVAlkyLrest, vorzugsweise einen Methylresl oder Wassersloff. 
Bevorzugle Resle R 5 sind 
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CH 2 =CR 7 - 
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wobci R 7 ein Was scrst offal oni oder eine Alkyl- odor ALkoxygruppe mil 1 bis 6 C-Alomen sein kann, z. B. Methyl, i- und 
n-Propyl oder Butyl-, wobci R 7 vorzugsweise Wasserst off oder Methyl bedeutel. 

Als BeispicI fur derartigc 2-Vinyl-2-oxazoline sei 2-Isopropenyl-2-oxazolin gcnannl. 

Verfahren zur Herslcllung dieser Verbindungen sind beispielsweise aus der US 4 902 749 unci WO 88/08433 be kann I. 

Weilere bevorzugle 2-Oxazoline sind sogcnannte 2-FeUalkyl-2-Oxazolinc\ welche gemaR den in der DE-A 38 24 982, 
DB-A 39 14 159 und DE-A 42 09 283 beschriebencn Verfahren aus ungesaliigten FctisaurcelhanoJaniidcn durch Cyclo- 
dchydratisierung zuganglich sind. Geeignele Oxazolinc sind z. B. die aus dem Elhanolamid der Olsaurc, der Linolsaure, 
der Linoiensaure, der Palmiloleinsaure. der Gadoleinsaure, der Erucasaure oder der Arachidonsaure zuganglichcn Oxa- 
zolinc. Geeignele Oxazolinc lassen sich durch Cyclodehydralisierung auch aus den Ethanolamiden technischer Fellsau- 
regeiiiische herslellen, wie sic aus pflanzlichen und tierischen Olcn, gegehencn falls nach Abtrennung der gesalliglen 
Feltsaure, erhaltlich sind und uberwiegend aus Gemischen der vorgenannten einfach- und mehrfach ungesaliigten Fctt- 
sauren bestehen. Auch konjugierlc mehrfach ungesattigle Fettsauren, die sich durch Doppclbindungsisonierisicrung aus 
den naliirlichen mehrfach ungesattiglen Fettsauren herslellen lassen, cignen sich in Form ihrer Elhanolaniide zur Cyclo- 
dehydralisierung unler Bildung von 2-alkenyIsubsiiluierlen Oxazolinen. 

Als weilere geeignele Hers! ell verfahren fur Oxazolingruppen enihaliende Monomere sei die in der DE-A 196 06 198 
vorgcschlagene Uinsetzung von Nilrilgruppcn cnlhallcnden Monomcren mil Aminalkoholcn sowie die Dchydralisierung 
von N-(2-hydroxyc(hyl)carbonsaurcamiden, welche durch Uinsetzung von Carbonsiiuren bzw. Carbonsaureslcm mil 
Aminoethanol zuganglich sind (S. Kobayashi, T. Sacgusa in Ring-Opening Polymerisation (TTrsg.: K. J. Tvin, T Sae- 
gusa), Elsevier Applied Science Publishers, London und New York 1984, S. 761-807) und Dchydrohalogenierung von 
Halogen amide n, die durch Halogcnicrung der N-(2-Hydroxyclhyl)carbonsaurcantidc hcrgeslclll wcrden konnen. Die 
Dchydrohalogenierung crfolgl durch starkc Basen, wie z. B. Kaliuinhydroxid oder Alkoholatc (T. G. Bassin, A. Levy, M. 
Lilt, Polym. Lett.. 5, S. 871, 1967) sowie Umsetzung von Nilrilen mit Epoxidcn, unler Saurckatalyse (.1. R. L. Smith, R. 
O. C. Norman, M. R. Stillings, J. Chem. Soc. Perkin Trans. I, 1975, S. 1200-1202) gcnannl. 

Als bevorzugle Verbindungen scicn 
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CnH 23 




Undecyl - 2 -oxazolin, 



Soja-2-oxazolin mil R 5 = -(CH-»)7-C:TT=(;H-(:I^(;T-T=(1T-(CH9)4-CTT, odor 

-(CI T 2 )7-(;n=C;H-(CH 2 )-CH: t 

und 

Ricinol-2-oxazolin 




welche gemaB DE-A 42 09 283 aus den enlsprechenden 2-(Hydroxyalkyl)oxazolinen durch Umsetzung mi! z. B. a-p- 
35 ungesatliglen Estern wie Merhylmelhacrylal oder Diniethylmaleinal in Gegenwarl eines Urnesierungskatalysators unter 
Alkoholabspaltung erhaltlich sind. 

Weilerhin bevorzugl sind Bisoxazoline der allgemeinen Formel IV 




wobei 

X einen gesattigten, ungesattigten, aliphalischen, cycloaliphatischen Res! mil 2 bis 60C-Atonien, einen araliphatischen 
45 oder aromalischen Rest mit 6 bis 60 C-Aiomen bedeutet, wobei X Carboxyl- und Amidgruppen enthallen kann. 

Als Verbindungen seien 2-(l,3-Oxazolin-2-yl)-l,3-oxazolin, Bis(l,3-Oxazolin-2-yl)-l,4-phenylen und Bis(l,3-Oxa- 
zolin-2-yl)-l,4-bulan genannt, welche durch Umsetzung von Dicarbonssaureestern mit Aminoethanol und anschlieGen- 
der Dehydratisierung in Schwefelsaure erhaltlich sind. 

Bevorzugte Bisoxazoline sind solche der allgemeinen Forniel IV, in welcher X fur einen Rest dcr Fonnel V 




V 



stent, wobei Y fur einen KohlenwasserslolTrest mil 1 bis 24 C-Alomen stent. 
60 Als besonders bevorzugte Verbindung sei 



O 



65 




genannt mil 
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C 6 Hi3 




(CH 2 ) 7 /f 




wclchc (lurch Umselzung von Ricinol-2-oxazolin mil Teiranieihylxyloldiisocvanai erhalllich isl (s. B. Birnbrich el al. 
KunsisiolVc 83 ( 1 993), S. 885 bis 888). 

Die Umselzung von Kohlenmonoxidcopolyniercn und organischen Verbindungen, die uber cine C-C-Doppel- oder 
Drcifachbindung oder ein icniarcs oder benzylischcs Wassersioffaioni und Liner mindesicns cine funkiionellc (jruppe id 
verfugen. in dor Sch mclzc zur Komponcnlc A) kann auch in Gcgcnwarl eines gang i gen Radikal starters vorgcnoinnicn 
werden. In Abhangigkcit vein Kohlenmonoxidcopolymcr werden die Umseizungcn in dcrRcgel bei Temporal uren im 
Bereich von 1 80 bis 290°C rfurchgeluhrl. 

Die Reakiionsleilnehmer konnen in der Schmclze in eincm koniinuicrlich oder absalzweise arbeilcndcn Mischaggre- 
gat, z. B. eincm Ein- oder Zweiwcllencxlrudcr, oder eincm Knelcr zur Rcaklion gebrachl wcrden. 15 

Bevorzugl sind funklionalisicrie Kohlenmonoxidcopolymerc A), die durch Umselzung von 60 bis 99,99, bevorzugl 70 
bis 99,9 und besonders bevorzugl von 80 bis 99,5 Gew.-% des unmodilizicrlen Kohlcn mono xidcopoly mere n mil 0,01 bis 
40, bevorzugl 0,1 bis 30 und besonders bevorzugl von 0,5 bis 20Gcw.-% an gcnannicr reaktiver organischcr Verbindung 
crhall.cn werden. 

Als Radikalslarler konnen die in der Eachlileralur bescbriebenen Verbindungen Vcrwcndung linden (z. B. J. K. Kochi, 2a 
"Free Radicals", J. Wiley, New York, 1 973). 

Als besonders gunsiige Radikalslarler seien genannl: 

Di-(2,4-dichlorbenzoyl)peroxid. lerl.-Bulylpcroxid, Di-(3 ? 5,5,5-irimclhylhexanol)peroxid, Dilaurovlperoxid, Dideea- 
noylperoxid, Dipropionylperoxid, Dibenzoylperoxid, lerl.-Butylperoxy-2-cthylhcxoal, lerl.-Bulylperoxydiethylacclat, 
lert.-Buiylpcroxyisobutyrat, 1 ,l-Di-lerl.-bulylpcroxy- 3,3,5-1 rime thy Icy clohcx an, icrl.-Buiylperoxyisopropylcarbonal, 25 
lerl.-Bulylperoxy-3,3,5-lrimelhylIiexoal, lerl.-BuiylperacclaL, lerl.-Bulylperbenzoat, 4,4-Di-lcri.-bulylperoxy valerian- 
saurc-bulylcsler, 2,2-Di-lcrl.-bulylpcroxybulan, Dicumylpcroxid, tcrl.-Bulylcumylpcroxid, l,3-Di(lcrl.-bulylpcroxyiso- 
propyl) benzol und Di-lcrl.-butylperoxid. 

Genannt seicn cbenlalls organischc Hydroperoxide wie Di-isopropylbenzolmonohydropcroxid, Cumolhydropcroxid, 
lert.-Bulylhydropcroxid, p-Mcnlhylhydropcroxid und Pinanhydroperoxid, organischc Diazovcrbindungcn wie Azoiso- M) 
bulyronilril oder 2.2 , -Azobis|N-(isopropyl)-2-melhylpropionamid| sowic hochverzwcigic Alkane. Beispiele fur die lelz- 
leren sind 2,3-Dimcthyl-2,3-diphenylbulan, 3,4-Dimcthyl-3,4-diphenylhexan und 2,2,3,3-Telraphenylbulan; sie eignen 
sich wcgen ihrcr Zcrfallseigenschaflen besonders fur die Modifizierung in der Schmelze. 

Dei Anleil an Radikalslarler liegl in derRegel im Bereich von 0,1 bis 4, bevorzugl unterhalb von 2,0Gew.-%, bezogen 
auf die Menge an eingesctziem Kohlenmonoxidcopolymcr und reaktiver Verbindung. 35 

Der Anleil an kovalenl nach dem beschriebenen Verfahren an das lincare, allcrnicrcnde Kohlenmonoxidcopolymer an- 
geknupften Rcslcn, enlhallend einc funkiionellc Gruppc, kann durch bekannle Mclhoden der organischen Analytik wie 
Tilralion. IR-, UV-, NMR- und Elektronenspektroskopic bestimmt werden. Dieser Anleil liegl ublicherwcise im Bereich 
von 0,01 bis 20, bevorzugl von 0,01 bis 10 und insbesondere von 0,05 bis 5,0Gew,-%, bezogen auf das Gesamlgewichl 
der Komponcnlc A). 40 

Die Reakiionskomponenien Kohlenmonoxidcopolymcr und mindesicns einc, reakiive organischc Verbindung sowie 
gegebenen falls Radikalslarler konnen beieits vor Uberfuhrung in die Schmelze mileinander vermengt werden. Ebenso isl 
es moglieh, die reakiive Verbindung sowic gegebenen falls den Radikalslarler zuin aufgeschmolzenen Kohlcnmonoxid- 
copolymer zu geben ? wobei die Rcihenfolge der Zugabe der genannlen Komponenlcn im allgcmeinen nichl entscheidend 
isl. 45 

Als Reaklionszeilen fur die Funklionalisierung reichen ublicherwcise 0,1 bis 180 min. Im allgemcinen laBt. sich aber 
bcreits mil Reaklionszeilen von 0,1 bis 60 min cine ausreichende Funklionalisierung erzielcn. 

Zum Aufschmclzcn des unfunklionalisicrlen linearcn, allernicrenden Kohlenmonoxidcopolyniercn konncn alle zur 
Aufbereilung von Polymerschmelzen gccigncien Aggregate verwendcl werden. Vorzugsweise wird das Kohlenmonoxid- 
copolymcr in eincm Kneler oder eincm Extruder aufgcschmolzen. 50 

Wird das beschricbene Verfahren in einem Extruder durchgefuhrl, kann das funklionalisicrie Kohlenmonoxidcopoly- 
mcr unmillelbar in Fonn eines Granulals crhallen wcrden, das im allgcmeinen nur noch eincm Trocknungsschritl zu un- 
lerziehen isl. Weilere Aufarbcilungs- oder Aufreinigungsschrilte sind ublicherwcise nichl erfordcrlich. 

Als Komponenle (B) enlhallen die erfindungsgemaBcn Formmassen 1 bis 99, bevorzugl 8 bis 94 und insbesondere 20 
bis 85 Gew.-% eines thermoplaslischen Polyesters. 55 

Allgemein werden Polyester A) auf Basis von aromal.ischen Dicarbonsauren und einer aliphatischen oder aromali- 
schen Di hydroxy verbindung verwcndel. 

Einc erslc Gruppc bevorzuglcr Polyester sind Polyalkylcnlcrcphlhalalc zu nennen, wclche insbesondere 2 bis 10 C- 
Atomen im Alkoholleil aufweiscn. 

Derarlige Polyalkylenlerephthalale sind an sich bckannt und in der Eileralur beschricben. Sie enlhallen einen aroma- 60 
tischen Ring in der Hauptketle, der von der aromalischen Dicarbonsaurc slamml. Der aromalische Ring kann auch sub- 
sliiuicrt scin, z. B. durch Halogen wie Chlor und Brom oder durch C r C4-Alkylgruppen wie Methyl-, Ethyl-, i- bzw. n- 
Propyl- und n-, i- bzw. l-Bulylgruppen. 

Diese Polyalkylenlcrephlhalalc konnen durch Umselzung von aromalischen Dicarbonsauren. deren Eslern oder ande- 
ren esierbildendcn Derivalen mil aliphatischen Dihydroxyverbindungcn in an sich bekannlcr Weise hergcsiellt wcrden. 65 

Als bevorzuglc Dicarbonsauren sind 2,6-Naphthalindicarbonsaurc, Tercphlbalsaurc und Isophlhalsaure oder deren 
Mischungen zu nennen. Bis zu 30 mol-%, vorzugsweise nicht mchr als 10 mol-% der aromalischen Dicarbonsauren kon- 
ncn durch aliphalischc oder cycloaliphatische Dicarbonsauren wic Adipinsaurc, Azclainsaure, Scbacinsaurc, Dodccan- 
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disaurcn und Cyclohcxandicarbonsauren crseizi werdcn. 

Von den aliphalischen Dihydroxyverbindungen werden Diolc mil 2 bis 6 KohlcnstolYaionien, insbesonderc 1.2-El- 
handiol, 1 ,3-Propandiol, 1 ,4-Bulandiol, 1,6-Hexandiol, 1,4-Hcxandiol, 1,4-Cyclohcxandiol, 1,4-Cyclohexandi methanol 
und Neopentylglykol oder dcrcn Mischungen bcvorzugl. 
S Als besondcrs bcvorzuglc Polyester (B) sind Polyalkylenlcrcphlhalale, die sich von Alkandiolcn mil 2 bis 6 C-Atonien 
ableilen, zu nennen. Von dicsen werden insbesonderc Poiyclhylcnicrcphlhalal, Polypropylcnlcrephihalat und Polybuly- 
lenlercphlhalai oder deren Mischungen bevor/ugl.. Weilcrhin bcvorzugl sind PET und/odcr PBT welche bis zu 1 Gcw.- 
%, vorzugsweise bis zu 0,75 Gew.-% 1,6-TIexandiol und/odcr 2-Melhy 1-1, 5-Pcniandiol als weilerc Monomcrcinheiten 
en i hall en. 

io Die Viskosiiaiszahl dcr Polyester (B) liegi ini allgemeinen im Bcrcich von 50 bis 220, vorzugsweise von 80 bis 160 
(gcniessen in ciner0,5 gew.-%igen Losung in einem Phcnol/o-Dichlorbcnzolgemisch (Gew.-Verh. 1 : 1 bei 25°C) gemafi 
ISO 1628. 

Tnsbesondere bevor/ugl sind Polyester, deren Carboxylendgruppengehalt bis zu 100 mva l/kg, bevor/ugl bis zu 
50mval/kg und insbesonderc bis zu 40 nival/kg Polycsler belragl. Derarligc Polyester konnen beispielswcise nach dem 
15 Verfahren dcr DE-A 44 01 055 hergesielll werden. Dcr Carboxylendgruppengehalt wird ublicherweise durch Titrations- 
verfahren (z. B. Polenliomeirie) bestinmil. 

Insbesonderc bevorzugie Fomimassen ent.hall.en als Komponente B) einc Mischung aus Polyesiem, welche verschie- 
den von PBT sind, wie bei spiel sweise Polyet hyleniercphthalai (PET). Der Anieil z. B. des Polyethylenterephihalaies be- 
lragl vorzugsweise in der Mischung bis zu 50, insbesonderc 10 bis 30Gew.-%, bezogen auf 1(X) Gcw.-% B). 
20 Weilcrhin ist es vorleilhafl PET Rezyklate (auch scrap-PET genanni) gegebencnfalls in Mischung mil Polyalkylenter- 
ephlhalalen wie PBT einzuselzen. 

Unicr Rezyklaten versleht man im allgenieinen: 

1) sog. Post Industrial Rezyklal: hierbei handelt es sich urn Produklionsabfallc bei dcr Polykondensation oder bei 
25 der Verarbeitung z. B. Angiisse bei der SpritzguBverarbeitung, Anfahrware bei der SpritzguBverarbeitung oder Ex- 
trusion oder RandabschniUe von cxlrudicrlen Plat ten oder Folien. 

2) Post C^onsumcr Rezyklal: hierbei handelt es sich urn KunstslofFarlikcl, die nach dcr Nutzung durch den Endvcr- 
braucher gesamnielt und aufbereilel. werden. Der mengenmaftig bei weileni dominierende Arlikel sind blasgefomile 
PET Flaschen fur Mineral wasser, Sofldrinks und Safle. 

30 

Beide Arien von Rezyklal konnen enlweder als Mahlgul oder in Form von Granulal vorliegen. Im letzieren Fall wer- 
den die Rohrezyklale nach der Aufirennung und Reinigung in einem Extruder aufgeschmoizen und gran u lie rt. Hierdurch 
wird meist das Handling, die Rieselfahigkeit und die Dosierbarkeit fur weilerc Verarbeilungsschritte erleichterl. 

Sowohl granulierte als auch als Mahlgul vorliegende Rczyklale konnen zum Einsatz koinmen, wobei die maximale 
35 Kantenlange 6 mm, vorzugsweise kleiner 5 mm belragen sollle. 

Aufgrund der hydrolylischen Spallung von Polyesiem bei der Verarbeitung (durch Feuchligkeitsspuren) empfiehll es 
sich, das Rezyklal vorzuirocknen. Der Restfeuchtegehali nach der Trocknung belragl vorzugsweise 0,01 bis 0,7, insbe- 
sonderc 0,2 bis 0,6%. 

Als weilere Gruppe sind voll aromatischc Polyester zu nennen, die sich von aromalischen Dicarbonsauren und aroma- 
40 tischen Dihydroxyverbindungen ableiten. 

Als aromatische Dicarbonsauren eignen sich die bereits bei den Polyalkylenlerephlhalaten beschriebenen Verbindun- 
gen. Bcvorzugl werden Mischungen aus 5 bis 100 mol-% Isophthalsaure und 0 bis 95 mol-% Terephthalsaure, insbeson- 
dere Mischungen von etwa 80% Terephthalsaure mil 20% Isophthalsaure bis etwa aquivalenle Mischungen dieser beiden 
Sauren verwendel. 

45 Die aromalischen Dihydroxyverbindungen haben vorzugsweise die allgemeine Fomiel 



50 




in der Z eine Alkylen- oder Cycloalkylengruppe mil bis zu 8 C- At omen, eine Arylengruppe mil bis zu 12 C-Alomen, eine 

Carbonylgruppe, eine Sullonylgruppe, ein Sauerstofl- oder Schwefelatoni oder eine chemische Bindung darslellt und in 

der m den Wert 0 bis 2 hat. Die Verbindungen I konnen an den Phenylengruppen auch CVCVAlkyl- oder Alkoxygruppen 
55 und Fluor, Chlor oder Broni als Substilucnlen tragen. 

Als St ammkorper dieser Verbindungen seien beispielsweise 

Dihydroxydiphenyl, 

Di-(hydroxyphenyl)alkan, 

Di-(hydroxyphenyl)cycloalkan, 
60 Di-Oiy^roxyphenyl)sulfid, 

Di -(hydroxy phen yl)eiher, 

Di-(hydroxyphenyl)keton, 

di-(hydroxyphenyl)sulfoxid. 

a^a-Di-OiydroxyphenyO-dialkylbenzol, 
65 Di -(hydroxy phen yl)sullbn, Di-(hydroxybenzoyl)benzol 

Resorcin und 

Hydrochinon sowie deren kernalkylierle oder kernhalogenierte Derivate genannt. 
Von diesen werden 
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4,4'-Dihydroxydi phenyl, 
2,4-Di-(4 , -hydroxyphenyl)-2- methyl but an 
oc,a'-Di -(4- hydroxy phcnyl)-p-dii sopropy I ben/.ol, 
2,2-Di-(3'-melhyl-4'-hydroxyphcnyI)propan und 

2,2-Di-(3'-chlor-4'-hydroxyphcnyr)propan, 5 

sowic insbesondcrc 

2,2-Di-(4'-hydroxyphenyl)propan 

2,2-Di(3',5-dichlordihydroxyphcny!)propan. 

1 , 1 -Di-(4'-hydroxy phenyl )cyclohcxan, 

3 ,4-Di hydroxy benzophcnon, i o 

4,4-DihydroxydiphenyisuIfon und 
2,2-Di(3 , ,5'-diiiicl.hyl-4'-hydroxyphenyl)propan 
oder deren Mischungen bevorzugl. 

Selbslvcrstandiich kann man auch Mischungen von Polyalkylcnlercphthalalen und vollaromalischcn Polycslcrn ein- 
sclzen. Diese enlhallen im allgcnieinen 20 bis 98 Gew.-% dcs PoJyalkylenicrephlhalalcs und 2 bis 80 Gcw.-% des volia- 15 
ronialischen Polyeslcrs. 

Selbstverslandlich konnen auch Polyeslerblockcopolymere wie Copolyelhercslcr vcrwendel werdcn. Dcrarlige Pro- 
dukie sind an sich bckannl und in der Lileralur, z. B. in der US- A 3 651 014, bcschrieben. Auch ini Handel sind cnlspre- 
chcnde Produkle erhalllich, z. B. Hylrcl® (DuPont). 

Weiterhin bevorzugl wcrden als Komponcnle B) halogenfreic Polycarbonale eingeselzl. Geeignele halogenfreie Poly- 20 
carbonate sind beispielsweise soiche auf Basis von Diphcnolen der allgenieinen Fennel 

OH 

25 

worin Q eine Einfachbindung, cine C r bis C R -Alkylcn-, cine CV bis CVAlkylidcn-, einc C 3 - bis CY,-Cycloalkyliden- 
gruppe. einc ( V bis Cj2-Arylengruppc sowie -O-, -S- oder -S0 2 - bedculct und m einc ganzc Zahl von 0 bis 2 ist. 

Die Diphcnolc konnen an den PhenyJcnrcsl.cn auch Subst.iluenl.cn habcn wie Q- bis CVAlkyl oder Cp bis CVAlkoxy. 30 

Bevorzugle Diphenole der Eormel sind beispielsweise Hydrochinon, Resorcin, 4,4'-Dihydroxydiphcnyl, 2,2- Bis- (4- 
hydroxyphenyD-propan, 2,4-Bis-(4-hydroxyphenyl)-2-niethylbulan, 1 ,1 -Bis-(4- hydroxy phenyl )-cyclohcx an. Besondcrs 
bevorzugl sind 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-propan und l,l-Bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexan ? sowie 1, l-Bis-(4-hydro- 
xyplieiiyl)-3,3,5-lrimetliylcycloliexan. 

Sowohl Homopoly carbon ale als auch Copolycarbonale sind als Komponcnle B geeignel, bevorzugl sind neben dem 35 
Bisphenol A-Homopolymerisal die Copolycarbonale von Bisphenol A. 

Die geeignelen Polycarbonale konnen in bekannlcr Weise verzwcigl sein, und zwar vorzugsweisc durch den Einbau 
von 0,05 his 2,0 inoi-%, bezogen auf die Suninic der cingeselzl.cn Diphenole, an mindeslens Irifunklionelien Vcrbindun- 
gen, beispielsweise solchcn mil drei oder inehr als drei phenolischen OH-Gruppen. 

Als besonders geeignel habcn sich Polycarbonale erwiesen, die relative Viskosilaten t| ie( von 1,10 bis 1,50, insbeson- 40 
dcre von 1,25 bis 1,40 aufweisen. Dies enlsprichl miulcren Molekulargewichl.cn M w (Gewichlsniillelwert) von 10000 bis 
200000, vorzugs weise von 20000 bis 80000. 

Die Diphenole der allgenieinen Formcl sind an sich bekannl oder nach bekannlen Verfahren herslellbar. 

Die Herslellung der Polycarbonate kann beispielsweise durch Umsetzung der Diphenole mil Phosgen nach dem Pha- 
sengrenzflachen verfahren oder mil Phosgen nach dem Verfahren in homogener Phase (dem sogenannlen Pyridinvcrfah- 45 
ren) erfolgcn, wobei das jeweils einzuslellendc Molekulargewichl in bekannler Weise durch eine cnlsprechcndc Mengc 
an bekannlen Kellcnabbrechern erziell wird. (Bezuglich polydiorganosiloxanhalligcn Polycarbonalcn siehe beispiels- 
weise DE-OS 33 34 782). 

Geeignele Kellenabbrecher sind beispielsweise Phenol, p-l-Bulylphenol aber auch langkelligc Alkylphenole wie 4- 
(l,3-Tetranielhylbulyl)-phcnol, gemaC DE-OS 28 42 005 oder Monoalkylphcnole oder DialkylphenoJc mil insgesaml 8 50 
bis 20 C-Alomen in den Alkylsubsliluenlen gemaR DE-A 35 06 472, wie p-Nonylphenyl, 3,5-di-l-BulylphenoI, p-l-Oc- 
lylphenol, p-Dodecylphenol, 2-(3,5-dimelhyl-heptyl)-phenol und 4-(3,5-Dimclhylheptyl)-phcnoL 

Halogenfreic Polycarbonale im Sinnc der vorliegcnden Erfindung bedeulet, daB die Polycarbonale aus halogen freicn 
Di phenol en, halogen freien KeMenabbrechern und gegebenenfalls halogenfreien Verzweigern aulgebaul sind, wobei der 
Gehall an unlergeordnelen ppm-Mengen an verseifbarem Chlor, resuliiercnd beispielsweise aus der TIerslellung der 55 
Polycarbonate mil Phosgen nach dem Phasengrenzflachen verfahren, nichl als halogcnhallig im Sinnc der Erfindung an- 
zusehen ist. Derartigc Polycarbonale mil ppin-Gehalten an verseifbarem Chlor sind halogenfreie Polycarbonale im Sinne 
vorliegender Erfindung. 

Als weilere geeignele Komponenten B) seicn amorphe Polyeslercarbonalc genannl, wobei Phosgen gegen aromati- 
schc Dicarbonsaurceinheilen wie Tsophlhalsaurc unoVodcr Terephlhalsaureeinheilen, bei der Herslellung ersel/.l wurde. 60 
Fur nahere Einzelheiien sei an diescr Slelle auf die EP-A 711 810 verwiesen. 

Weilere geeignele Copolycarbonale mil Cycloalkylreslen als Monomcreinheilen sind in der EP-A 365 916 beschrie- 
ben. 

Weiterhin kann Bisphenol A durch Bisphenol TMC erselzt werdcn. Derarlige Polycarbonale sind unler dem Waren- 
zeichen APEC MT® der Pinna Bayer erhalllich. 65 

Als Komponenle C) konnen die erfindungsgemaBen Polymerblends 0 bis 98, vorzugsweisc 5 bis 91 und insbesondcrc 
5 bis 70 Gew.-% an nichlfunklionalisierlem Kohlenmonoxidcopolymer enlhallen. Nichlfunklionalisicrte Kohlenmon- 
oxidcopolymcre C^) im Sinne der vorliegenden Erfindung enlsprechen vorzugsweise den Kohlenmonoxidcopolymeren, 
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die auch bci Hcrslcllung der Komponcnle A) zum Einsalz konuncn. TTinsichilich Herstellung und Aufbau diescr Kohlen- 
monoxidcopolymcrc kann dcmgcmaft auf die Ausfuhrungen Ubcr die zu funklionalisierenden Kohlcnnionoxidcopolyme- 
rcn unlcr Komponcnle A) zuruckgcgrilTcn werden. 

Bevorzugi kommen als Komponcnle C) lincare, allernierende Kohlcnnionoxidcopolymerc mil. ihermopJaslischem Ei- 
5 gcnschaflsprofil, welche vorzugsweise fiber Molekulargewichle groBcr 30000, bevorzugi grofier 50000 und inshesondere 
groBcr 80000 g/mol verfiigen, /.urn Einsalz. Inshesondere kommen Copolymcre aus Kohlenmonoxid und mindcslcns ci- 
ncm C 2 - his (.'jo-Alk-l-cn wie Elhcn, Proper), Bui- 1 -en, Pcni-l-en, Hex- 1 -en, Hepl-l-en odcr Ocl-l-cn odcr Slyrol in 
Frage. Unier dicscn sind biniire und Icrnarc Copolymcre bevor/.ugl. Gecignel als binare Copolymcre sind Kohlenmon- 
oxid/Elhen- und -/Propcn-Copolymere, wobei erst ere bevorzugi sind. Besonders gecignel als lerpolymerc sind bei- 

io spiclsweise Kohlcmiionoxid/Elhen/Propcn- odcr Kohleninonoxid/Elhen/Bul-l-en-Terpolyincre, vorzugsweise mil ci- 
nem Ethcnanleil von 60 bis 99,9, besonders bevorzugi 70 bis 99 und inshesondere von 80 bis 98 mol-%, bezogen auf die 
olefinischen Komponenlen im Kohlenmonoxidcopolymer. Es konnen z. B. auch lernare Copolyniere aus Kohlenmon- 
oxid, Propen und Ocl-1-en oder aus Kohlenmonoxid, Bui- 1 -en und Slyrol eingeserzt werden. 

Als Komponcnle D) kommen die crfindungsgeinaBen Fonnniassen 0 bis 80, vorzugsweise 0 bis 60 und inshesondere 2 

15 bis 50 Gew-.% wcilerer ZusalzslolTc enlhahen. Bevorzugle Zusatzsloffc D), die inshesondere bci der Mersiellung lunk- 
tionalisierter Kohlenmonoxidcopolymerc A) zum Einsalz kommen oder zur Slabilisierung des Polyesters beitragen kon- 
nen, sind Slabilisaioren gegen Uiennisch-, oxidativ- oder hchtinduzierle Abbau- oder Vernetzungsrealclionen. 

Als Anlioxidanlien sind z. B. mil sierisch anspruchsvollen Alkylgruppen subsiiluierie Phcnole wie 2,6-Di-iert-buiyl- 
4-mcihylphenol, 2-tcrl-Butyl-4-mclhylphenol, 2,6-Di-lerl-bulyl-4-isobulylphenol odcr 2,6-Di-nonyl-4-melhylphenol 

20 odcr deren Mischungcn gecignel, Des weileren kommen Hydrochinon und alkylierle Hydrochinone, z. B. 2,6-Di-tcri-bu- 
lyl-4-nielhoxy phenol, Ascorbinsaurc oder Tocopherol in Bctrachl. Ebcnfalls konnen als geeignele Anlioxidanlien die 
Esler oder Amide von P-(3,5-Di-leri-bulyl-4-hydroxyphenyl)-propionsaure, p-(3,5-Dicyclohexyl-4-hydroxyphenyl)- 
propionsaure, 3,5-Di-lerl-bulyl-4-hydroxyphenylessigsaure oder p-(5-teri-Buiyl-4-hydroxy-3-melhylphenyl)-propions- 
aure mil zuni Bci spiel Methanol, Elhanol, Ocladecanol, Elhylenglykol oder 1,9-Nonandiol bzw. Hexamelhylendiamin 

25 oder Trimethylendianiin eingesetzi werden. Exemplarisch seien (Ocladecyl-3-(3,5-di-terl-bulyl-4-hydroxyphenyl)pro- 
pionai (Irganox® 1076, Ciba S pezi alii ale ncheinie) und Penlaerilhrilyl-lelrakis-(3-(3,5-di-lerl-bulyl-4-hydroxyphe- 
nyOpropional) (Irganox® 1010, Ciba Spczialilalcnchcmic) gcnannl. AuBcrdcm sind auch mil sierisch anspruchsvollen vi- 
cinalcn 2,6- bzw. 2,5- Alkylgruppen suhslituierle Piperidin- bzw. Pyrrolidinderivale wie N,N-Bis-(2,2,6,6-lelramethyl-pi- 
pcridin-4-yl)-hcxame1hylendiamin ? Bis-(2,2,6,6)-lclramelhylpipcridin-4-yl)-sebacal. N-N-Bis-(2,2,6,6-lelramelhyl-pi- 

30 peridin-4-on odcr N,N-Bis-2,2,6,6-lciramelhylpipcridin-4-ol gecignel. 

Weilerhin gecignel sind chelatisicrend wirkendc Metalldesaktivaloren. Neben organischen Verbindungen mil einer 
1,3-Diketoneinheil wie Stearoylbenzoylmethan oder Dibenzoylmethan und Verbindungen des Hydrazins, z. B. N-Sali- 
cylal-N'-salicyloylhydrazin, N,N'-Bis(salicyloyl)-hydrazin oder inshesondere N,N , -Bis-(3-(3,5-di-lerl-bulyl-4-hydroxy- 
phenyl)propionyl)-hydrazin, sind dieses u. a. Hydrazidverbindungen wie Isophthalsauredihydrazid, Sebacinsaurc-bis- 

35 phenylhydrazid, N^'-Diacelyl-adipinsauredihydrazid, N^N'-Bis-salicyloyl-oxalsiiure-dihydrazid und N,N-Bis-salicy- 
cloyl-thiopropionsaure-dihydrazid, sowie Bisphosphan-, Hydrazon- und Bishydrazonderivate. Des weileren kommen als 
Slabilisalorverbindungen Carbonsaureamidc wie Oxalsaurcamide, beispielsweise 4.4-Di-octyloxy-oxanilid, 2,2'-Diei- 
hoxy-oxanilid, 2,2'-Di-ociyloxy-5,5 , -di-lerl-bulyl-oxanilid, 2,2 , -Di-dodecyloxy-5,5 , -di-lerl-butyl-oxanilid, 2-Elhoxy-2'- 
elhyl-oxanilid, N,N'-Bis(3-dimelhylaminopropyl)-oxalamid, 2-Elhoxy-5-leri.-butyl-2 , -ethyloxanilid und dessen Gemisch 

40 mil 2-Elhoxy-2-clhyl-5,4-di-lcrl-bulyl-oxanilid, Gemische von o- und p-Melhoxy- sowie von o- und p-Ethoxy-di-subsli- 
luicrten Oxanilidcn sowie N,N'-Diphenyloxalsaurediamid oder Triazolderivaie wie 3-Salicyloylamino-l,2,4-triazol in 
Frage. Unler den genannlen Melalldesaktivaloren sind die Hydrazin-, Oxalsaurediamid- und 1,3-Diketonderivale bevor- 
zugi. Besonders geeignel sind N,N , -Bis-(3-(3,5-di-lert-butyl-4-hydroxyphenyl)propionyl)-hydrazin und 2,2'-Oxalyldia- 
midodi-(elhyl-3-(3,5-di-terl-bulyl-4-hydroxyphenyl)propional. Die vorgenannten Verbindungen konnen auch in Form 

45 beliebiger Mischungen eingesetzi werden. Die Herstellung der genannlen Melalldesaktivaloren ist dem Fachmann im 
allgemeinen bekannl und slelll in den meislen Fallen Lehrbuchwissen dar. Dariiber hinaus konnen diese Verbindungen 
kommerziell erworben werden. Zum Beispiel sind N,N'-Bis-(3-(3,5-di-lert-bulyl-4-hydroxyphenyl)-propionyl)-hydrazin 
und 2,2 , -Oxalyldiamidodi-(ethyl-3-(3,5-di-lcrt-buiyl-4-hydroxyphenyl)propionai unler den Namen Irganox® 1024 MD 
(Ciba Spezialiiaienchemie) bzw. Naugard® XL-1 (Uniroyal) erhalilich. 

50 Als UV-Absorber oder Lichlschulzmitlel kann auf 2-Hydroxybenzophenone, wie 2-Hydroxy-4-melhoxybenzophe- 
non, 2-(2'-Hydroxyphenyl)benzolriazole, wie 2-(2 , -Hydroxy-5 , -melhylphenyl)-benzolriazol, oder sierisch gehinderle 
Amine, wie 4- Morpholin 0-2,6^1^1110^1,3,5-^37^, zuriickgegriiYen werden. AnBerdem sind 2-(2'-Hydroxyphenyl)- 
1,3,5-lriazine als Lichlschulzmillel geeignel. 

Des weileren konnen zur Slabilisierung gegen Abbau- und Vernetzungsreaklionen auch Lacl on verbindungen vom Typ 

55 der Benzofuran-2-one, z. B. solche gemafi den nachfolgenden Fonneln I bis III eingeselzt werden: 
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Bevorzugt werdcn Benzofuran-2-one in Form einer Mischung der Verbindungcn J und II als Stabilisalorzusalz ver- 
wendcl. Grundsatzlicli sind als Laclonverbiudungei] solche geeignel, die unter die Formel IV fallen 



(IV) 



in der die Subslit.uent.cn die folgende Bedeutung haben: 

R 1 unsubslituiertes oder niilCV bis Cio-Alkyl, insbesondcrc Q- bis CVAlkyl, Cj- bis Qo-Alkoxy, insbesonderc Q- bis 
Cc-Alkoxy, Co- bis C|4-Aryl, mil funktionellen Gruppen auf der Basis derElemente der Gruppen IVA, VA, VIA oder 
VILA des Periodensyslenis der Element? subslil.uiert.es C6- bis Ci 4 -Aryl, Hydroxy, Halogen, Amino, Cr bis Cio-Alkyla- 
mino, insbesonderc Ci-bis CVAlkylamino, Phenylamino oder Di-(Cj- bis C l0 -alkyl)amino, insbesondcrc Di-(CV bis C4- 
alkyl)amino, substituiertes Phenyl, Naphthyl, Phcnanthryl, Anthryl, 5,6,7,8-Tclrahydro-2-naphthyl, 5,6,7,8-Telrahydro- 
1 -naphthyl, Thienyl, Benzo[b]thienyl, Naphl.holf2,3-b]thicnyU Thianlhrenyl, Dibcnzofuryl, Chromenyl, Xanthenyl. Phe- 
noxathiinyl, Pyrrolyl, Imidazolyl, Pyrazolyl, Pyrazinyl, Pyrimidinyl, Pyridazinyl, Indolizinyl, Isoindolyl, Indolyl, Inda- 
zolyl, Purinyl, Chinolizinyl, Isochinolyl, Chinolyl, Phlhalazinyl, Naphlhyridinyl, Chinoxalinyl, Chinazolinyl, Cinnoli- 
nyl, Pleridinyl, Carbozolyl, p-Carbolinyl, Phenanlhridinyl, Acridinyl, PerimidinyKPhenanlhrolinyl, PhcnazinyI,Isolhia- 
zolyl, Phenothiazinyl, Isoxazolyl, Furazanyl, Bisphenyl, Terphcnyl, Fluorenyl oder Phenoxazinyl darstellt, 
K 2 bis R 5 unabhangig voncinander Wasserstolf, Chlor. Hydroxy, Ci-C'25-Alkyl, CVCyPhenylalkyl, unsubsliluicrles oder 
durch Ci-Cio-Alkyl, insbesonderc Ci- bis C4-Alkyl subsliluierlcs Phenyl, unsubstiiuierles oder durch CrQo-Alkyl, ins- 
besonderc Cj- bis C 4 -Alkyl, substituiertes CVCVCycloalkyl, CVCig-Alkoxy, Cj-Cig-Alkyllhio, CrC4-Alkylamino, Di- 
(Ci-CValkyl)aniino, Ci-C-25-Alkanoyloxy, Ci-CVs-Alkanoylamino, CVQzs-Alkcnoyloxy, durch Sauersloff, Schwefel 
oder > N-U" (R M = C,- bis CVAlkyl oder CV his Cm-Aryl) unlerbrochenes CVC 2 5-Alkanoyloxy, CV,-CVQvc1oalkylcar- 
bonyloxy. Benzoyl ox y oder durch Ci-Ci2-Alkyl substituiertes Benzoyloxy darstcllcn, oder toner die Reste R 2 und R 3 
oder die Reste R 3 und R 4 und R 5 zusammcn mil den Kohlensloffalomen, an die sic gebunden sind, eincn Bcnzolring bil- 
den, R 4 zusalzlich (CH 2 VCOR' oder -(CH 2 ) q OH darstellt, 

R 6 Wassersl off oder unsubslituiertes oder mil funktionellen Gruppen auf Basis derElemente der Gruppen IVA, VA, VIA 
oder VILA des Peri oden systems der Elemente subsliluierlcs Cr bis Cio-Alkyl, C 3 - bis Cio-Cycloalkyl, CVbis Ci 4 -Aryl. 

Bevorzugt sind Verbindungcn (IV), in denen der Rest R 1 Phenyl oder Naphthyl, insbesonderc Phenyl, oder ein- oder 
mehrfach mil. C r bis Cs-AIkylgruppen substituiertes Phenyl oder Naphthyl, insbesonderc Phenyl darstellt. Besonders 
bevorzugt. als Rest R 1 ist in ortho- und mela- oder in met a- und para-Slellung mil Met hyl, Ethyl, i-Propyl oder lert -Butyl, 
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vorzugswcise Methyl, subslituicrles Phenyl. In bcvorzuglcn Verbindungcn (IV) hedcuicn dariiber hinaus die Resle R 2 
und R A i-Propyl, lert-Buryl oder Cyclohexyl, insbesondere leri-Buiyl, und die Resle R\ R 5 und R 6 WasscrslolT oder Me- 
thyl, insbesondere WasscrslolT. Bevorzugl isl. ebcnfalls 3-|4-(2-Accioxyelhoxy)phenyl|-5,7-di-(cri-buiyI-benzofuran-2- 
on. Es konnen auch beliebige Mischungen aus den beschriebencn Lac ion verbindungcn cingeselzi werden. Besonders bc- 
5 vor/.ugl sind Mischungen aus Verhindungen der Formel (IV), in denen R 1 3,4-Dimeihylphcnyl, R 2 und R 4 leri-Bulyl und 
R\ R , R r> WasscrslolT bcdeuien, und Verbindungcn der Formel (IV), in denen R 1 2,3-Di-melhvlphcnvl, R 2 und R 4 leri- 
Buiyl und R\ R 5 , R 6 WasscrslolT bcdeuien. 

Verbindungcn voni Typ der Bcnzofuran-2-one, wic vorgchend beschrieben, sind dem Fachinann bckannl und konnen 
beispielsweisc nach den Vorschriilcn genialS US 4,325,863, US 5,175,312, US 5,488,117 oder US 5,516,920 erhallen 
10 werden. Eine Isomcrenmischung aus 3-(2,3-Di-meihyl-phcnyl)- und 3-(3,4-di-incihyl-phcnyl)-5,7-di-icrl-buiy1-benzo 
furan-2-on ((II) bzw. (I)) isl z. B. unler der Bezcichnung IIP 136 (Ciba Spezialitaicnchemie) ini Handel zu erwerben. 

Des weilcren konnen zur Stabilisierung, insbesondere zur Schmelzestabilisicrung der Kohlenmonoxidcopolymere, 
auch anorganischc Verbindungcn wie Phosphale, Carbonate oder Sulfale von insbesondere Alkali- oder ErdaJ kali mel al- 
ien, vorzugswcise lirdalkaliniclallen zugegeben werden. Besonders geeignci unler den anorganischen Zusatzsloffen sind 
15 Erdalkaliphosphale und -hydroxyphosphalc. Bevorzugl werden Calciumphosphal (C'dsfPOih) und nalurliches oder syn- 
thetisches Mydroxyapalit (Ca l0 (PO4)6(OH) 2 ) cingeselzi. Besonders bevorzugl is! Calciumphosphal. 

Selbstverslandlich konnen auch beliebige Mischungen der genannlen Slabilisaiorverbindungen zuni Einsatz konimen. 

Bevorzugl gibl man (Calciumphosphal in Kombinaiion mil phenolischen Antioxidantien wie Irganox® 1076 oderlrga- 
nox® 1010 (beides Produktc der Ciba Spczialilalenehemic) oder mil Benzofuran-2-oncn zum Kohlenmonoxidcopolymer. 
20 Besonders bevorzugl sind Slabilisalorsyslemc auf der Basis von Calciumphosphal, Benzofuran-2-onen und Mclalldcs- 
aktivatorcn, z. B. N.N , -Bis-(3-(3,5-di-ierl-bulyl-4-hydroxyphenyl)propionyl)-hydrazin, oder auf der Basis von Calcium- 
phosphal, Metal ldesakti valor und phenolischem Antioxidans. 

Die genannlen Slabilisaiorverbindungen werden geeignelerweise vor dem Aufschmclzen des Kohlenmonoxidcopoly- 
nieren mil dicsem vermengl. 

25 Im allgemeinen haben sich Gesamistabilisatormengen ini Bereich von 0,0005 bis 10,0, bevorzugl von 0,0005 bis 5,0 
und besonders bevorzugl von 0,001 bis 3,0 Gew.-%, bezogen auf die eingesel/Je Menge an Komponenle A und/oder C, 
als ausreichend crwicscn. Einzclstabilisatorkomponcnlen licgen in den Kohlcnmonoxidcopolymcren im allgemeinen in 
Mengen von 0,0001 bis 2,0 Gew.-% vor. Der Gehall bezogen auf die Komponenien A) bis D) betragt von 0,000101 bis 
2,()2Gcw.-%. 

30 Als Komponenle D) konnen die crfindungsgemaRen Pornimassen 0 bis 50, vorzugswcise 2 bis 30 und insbesondere 3 
bis 25 Gcw.-% eines kaulschukelaslischcn Polymcrisales (ofl auch als Schlagzahmodifier, Elaslomerc oder Kaulschuke 
bezeichnel) en thai ten. 

Ganz allgemein handelt es sich dabei urn Copolymerisale die bevorzugl aus mindestens zwei der folgenden Monome- 
ren aufgebaut sind: Ethylen, Propylen, Butadien, Isobulen, Isopren, Chloropren, Vinylacetat, Styrol, Acrylnitril und 
35 Acryl- bzw. Mediae rylsaureesler mil 1 bis 18 C-Aionien in der Alkoholkomponente. 

Derarlige Polymere werden z. B. in ITouben-Weyi, Methoden der organischen Chemie, Bd. 14/1 (Georg-Thieme-Ver- 
lag, Sumgait. 1 961). Seilen 392 bis 406 und in der Monographic von C. B. BucknalL "Toughened Plastics" (Applied Sci- 
ence Publishers, London, 1977) beschrieben. 

Im folgenden werden einige bevorzugie Arlcn solcher Elastomerer vorgeslellt . 
40 Bevorzugie Arten von solchen Elastoineren sind die sog. Elhylen-Propylen (EPM) bzw. Eihylen-Propylen-Dien- 
(EPDM)-Kautschuke. 

EPM-Kaulschuke haben im allgemeinen praklisch keine Doppelbindungen mchr, wahrend EPDM- Kaulschuke 1 bis 
20 Doppelbindungen/100 C- A tome aufweisen konnen. 

Als Dien-Monomere fiir EPDM-Kautschuke seien beispielsweise konjugierie Diene wie Isopren und Butadien, nichl- 
45 konjugierie Diene mil 5 bis 25 C-Alomen wie Penla-1 ,4-dicn, Hexa-l,4-dien, Hexa-l,5-dien, 2,5-Dimethylhexa-l,5-dien 
und Octa-l,4-dien, cyclische Diene wie Cyclopentadien, Cyclohexadienc, Cycloocladiene und Dicyclopentadien sowie 
Alkenylnorbornene wie 5-Ethyliden-2-norbornen, 5-Bulyliden-2-norbornen, 2- Medially 1-5-norbornen, 2-Isopropenyl-5- 
norbornen und Tricyclodiene wie 3-Methyl-tricyclo(5.2.1 .0.2.6)-3,8-decadien oder deren Mischungen genannt. Bevor- 
zugl werden Hexa-l,5-dien, 5-Ethylidennorbomen und Dicyclopentadien. Der Diengehali der EPDM-Kautschuke be- 
50 tragi vorzugswcise 0,5 bis 50, insbesondere 1 bis 8 Gew.-%, bezogen auf das Gesamlgewichi des Kaulschuks. 

EPM- bzw. EPDM-Kautschuke konnen vorzugsweise auch mil reakliven Carbonsauren oder deren Derivalen ge- 
pfropft sein. Hier seien z. B. Acrylsmire, Melhacrylsjiure und deren Deri vale, z. B. Glycidyl(melh)acrylat, sowie Male- 
insaureanhydrid genannt. 

AuBerdeni sind Polyolefincopolymere geeignel, welche durch Polymerisation in Gegenwarl eines Melallocenkataly- 
55 salors erhalllich sind. 

Besonders bevorzugie Hlaslomere D) sind Polyethylenocien- und Polyelhylenbulencopolymerisale mil einem Anleil 
bis zu 50 Gew.-%, vorzugsweise bis zu 45 Gew.-% von Octen und/oder Bulen. 

Eine weitere Gruppe bevorzugler Kaulschuke sind Copolymere des Ethylens mil Acrylsaure und/oder Methacrylsaure 
und/oder den Estern dieser Sauren. Zusatzlich konnen die Kaulschuke noch Dicarbonsauren wie Maleinsaure und Fu- 
60 marsaure oder Derivate dieser Sauren, z. B. Rsler und Anhydride, und/oder Epoxy-Gruppen enlhallende Monomere ent- 
hallen. Diese Dicarbonsaurederivate bzw. Epoxygruppen enthallendc Monomere werden vorzugsweise durch Zugabe 
von Di carbon sau re- bzw. Epoxygruppen enihalienden Monomeren der allgemeinen Formeln I oder II oder IH oder IV 
zum Monomerengemisch in den Kautschuk eingebaut 
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wobei R 1 bis R 9 Wassersloff oder Alkylgruppen mil 1 bis 6 C-Alomcn darsiellen und in cine ganze Zahl von 0 bis 20, g 
cine ganze Zahl von 0 bis 10 und p eine ganze Zahl von 0 bis 5 isl. 

Vorzugsweise bedeulen die Restc R l bis R 9 Wassersloff, wobei in fur 0 oder 1 und g fur 1 slchl. Die cnlsprcchendcn 
Verbindungen sind Maleinsaure, Fumarsaurc, Malcinsaureanhydrid, Allylglycidylether und Vinylglycidylelher. 25 

Bevorzugle Verbindungen der Foniteln I, II und IV sind Maleinsaure. Malcinsaureanhydrid und Epoxygruppen enl- 
hallendc Eslcr der Acrylsaurc und/oder Met h acrylsaurc, wic Glycidylacrylat, Glycidylmclhacrylat und die Eslcr mil tcr- 
liarcn Alkoholen, wie t-Bulylacrylat. Lclzlcre weisen zwar keine lreicn Carboxyl gruppen auf, komnicn in ihreni Verhal- 
Icn aber den I'reien Siiuren nahc und werden deshalb als Monomere mil latentcn Carboxylgruppcn bczcichnel. 

Vortcilhaft beslehen die Copolymercn aus 50 bis 98 Gew.-% Elhylcn, 0,1 bis 20 Gcw.-% Epoxygruppen enthallcnden 30 
Monomeren und/ oder Melliacrylsaure und/oder Saurcanhydridgruppen enthallcnden Monomeren so wie der resl lichen 
Menge an (Melh)acrylsaureeslcrn. 

Besonders bevorzugt sind Copolynierisate aus 
50 bis 98, insbesondere 55 bis 95 Gew.-% Elhylen, 

0,1 bis 40, insbesondere 0,3 bis 20 Gew.-% Glycidylacrylat und/ oder Glycidylmethacrylat. (Melh)acrylsaure und/oder 35 
Maieinsaureanhydrid, und 

1 bis 45, insbesondere 10 bis 40 Gew,-% n-Butylacrylal und/oder 2-Ethylhcxylacrylal. 

Weilere bevorzugle Eslcr der Acryl- und/oder Melliacrylsaure sind die Methyl-, Ethyl-, Propyl- und i- bzw. I-Bulyle- 
sler. 

Dancben konnen auch Viny tester und Vinylether als Co monome re eingesctzt werden. 40 
Die vorslehend beschriebenen Elhylencopolymcren konnen nach an sich bekannlen Verfahren hergeslell l werden, vor- 
zugsweise durch slatistischc Copolymerisalion unter hohcni Druck und erhohter Temperatur. Enlsprcchendc Verfahren 
sind allgemein bekannt. 

Bevorzugle Elaslomere sind auch Emulsionspolymerisale, deren Herslellung z. B. bei Blackley in der Monographic 
"Emulsion Polymerization" beschrieben wird. Die verwendbaren Emulgaloren und Kalalysloren sind an sich bekannt. 45 

Grundsatzlich konnen homogen aufgebautc Elaslomere oder aber solchc miteincm Schalenaufbau eingesetzi werden. 
Der schalenartige Aufbau wird durch die Zugabereihenfolge der einzelnen Mononieren bestimmt; auch die Morphologic 
der Polymeren wird von dieser Zugabereihenfolge beeinfluBt. 

Nur stellvertrelend seicn hicr als Monomere fiir die Herslellung des Kautschukleils der Elaslomeren Acrylate wie z. B. 
n-Butylacrylat und 2-Elhylhexyl acryl at, entsprcchende Meth aery late, Butadien und Isoprcn so wie deren Mischungcn ge- 50 
nannt. Diese Mononieren konnen mil weiteren Monomeren wic z. B. Styrol, Acrylniiril, Vinylelhern und weiteren Acry- 
lalen oder Melhacrylalcn wie Melhylmelhacrylal, Methylacrylal, Elhylacrylal und Propylacrylal copolymerisicrl wer- 
den. 

Die Weich- oder Kaulschukphase (mil einer Glasubergangstempcraiur von unter 0°C) der Elaslomeren kann den Kern, 
die auBere Hulle oder eine mitllerc Schale (bei Elastomeren mil mchr als zweischaligem Aufbau) darslcllen; bei mchr- 55 
schaligen Elaslomeren konnen auch niehrerc Schalen aus einer Kaulschukphase beslehen. 

Sind neben der Kaulschukphase noch eine oder mehrerc Hartkomponenten (mil Glasubergangsiemperalurcn von mchr 
als 20°C) am Aufbau des Elaslomeren bcleiligl, so werden diese im allgemeinen durch Polymerisation von Styrol, Acryl- 
niiril, Melhacrylnilril. a-Methylstyrol, p-Melhylslyrol, Acrylsaureestern und Methacrylsaureeslcrn wie Methylacrylat, 
Klhylacrylat und Methylmclhacrylat als Haupl monomeren hergeslell I. Dancben konnen auch hicr gcringerc Anleilc an 60 
weiteren Comonomcren eingesetzi werden. 

In cinigen Fallen hat es sich als vorteilhaft herausgcstcllt, Eniulsionspolynierisale cinzusclv.cn, die an der Oberflache 
rcaktive Gruppen aufweisen. Derarligc Gruppen sind z. B. Epoxy-, Carboxyl-, lalenie Carboxyl-. Amino- oder Amid- 
gruppen so wie funktionelle Gruppen, die durch Mitverwendung von Monomeren der allgemeinen Formel 
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cingefuhrl werdcn konnen, 
io wobei die Subsiiluenicn folgcndc Bcdcuiung haben konncn: 
R 10 Wassersioff oder eine C r bis C 4 -Alkylgruppe, 

R 11 Wassersioff, eine Ci- bis Cs-Alkylgruppe oder eine Arylgruppe, insbesondere Phenyl, 
R 12 Wassersioff, eine Cp bis C l0 -Alky1-, eine CV bis C| 2 - Arylgruppe oder -OR 11 

R n eine C|- bis Cs-Alkyl- oder CV bis Ci2-Arylgruppc, die gegebenen falls mil O- oder N-halligen Gruppen substituierl 
15 sein konnen, 

X eine cheniische Bindung, eine C r bis Cio-Alkylen- oder CVCi2-Arylengruppe oder 



YO-Z oderNH-Zund 

Z eine Ci- bis Cjo-Alkylen- oder C6- bis C)2-Arylengruppe. 

Auch die in der EP-A 208 187 beschriebenen Pfropfmonomeren sind zur Einfuhrung reakliver Gruppen an der Ober- 
25 flache geeignel. 

Als weilere Beispiele seien noch Acrylamid, Meihacrylainid und subsiiLuierle Esler der Acrylsaure oder Melhacryl- 
saurc wic (N-l-BuLylainino)-cthylincthacrylat, (N,N-Dimcihylamino)cthylacrylat, (N,N-Dinicthylamino)-nicthylacrylal 
und (N,N-Diethylamino)ethylacrylat genannt. 

Weilerhin konnen die Teilchen der Kaulschukphasc auch vernelzl sein. Als Vcrnelzer wirkende Mononierc sind bci- 
30 spielsweise Bu!a-l,3-dicn, Divinylbenzol, Diallylphlhalal und Dihydrodicyclopenladienylacrylal sowie die in der EP- 
A 50 265 beschriebenen Verbindungen. 

Ferner konnen auch sogenannfe pfropfvernetzende Mononiere (graft linking monomers) verwendet werden, d. h. Mo- 
nomere mil zwei oder mehr polymerisierbaren Doppclbindungen, die bei der Polymerisation niit unterschiedlichen Ge- 
schwindigkeiren reagieren. Vorzugsweise werden solche Verbindungen verwendet, in denen mindesiens eine reaktive 
35 Gruppe mil. etwa gleicher Geschwindigkeit wie die ubrigen Monomeren polymerisien, wahrend die andere reaktive 
Gruppe (oder reaktive Gruppen) z. B. deutlich langsamer polynierisiert (polymerisieren). Die unterschiedlichen Polyme- 
risation sgeschwindigkei ten bringen einen bestimmten Anleil an ungesatiiglen Doppelbindungen im Kautschuk mil sich. 
Wird anschlicBend auf einen solchen Kautschuk eine weilere Phase aufgepfropft, so reagieren die im Kaulschuk vorhan- 
denen Doppclbindungen zumindest teilweise mil den Pfropfmonoineren unter Ausbildung von chemischen Bindungen, 
40 d. h. die aufgepfropfte Phase ist zumindesl teilweise uber cheniische Bindungen mil der Pfropfgrundlage verknupft. 

Beispiele fur solche pfropfvernetzende Monomere sind Allylgruppcn enthaliendc Mononiere, insbesondere Allylester 
von elhylenisch ungesatiiglen Carbonsauren wie Allylacrylat, Allylmethacrylal, Diallylinaleat, Diallylfumaral, Diallyli- 
t aconal oder die entsprechenden Monoallyl verbindungen dieser Dicarbonsauren. Daneben gibl es eine Vielzahl weiterer 
geeigneler pfropfvernetzender Monomerer; fiir nahere Einzelheiten sei hier beispielsweise auf die US-PS 4 148 846 ver- 



Im allgenicinen belragt der Anleil dieser vernetzenden Monomeren an dem schlagzah modifizierenden Polymer bis zu 
5 Gew.-%, vorzugsweise nicht mehr als 3 Gew.-%, bezogen auf das schlagzah modifizierende Polymere, 

Nachfolgend seien einige bevorzugte Emu lsionspoly men sale aufgefuhrl. Zunachst sind hier Pfropfpolymerisale mil 
einem Kern und mindestens einer auGeren Schale zu nennen, die folgenden Aufbau haben: 



O 




45 



wiesen. 



50 



55 



65 
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Typ 


Monomere fur den Kern 


Monomere fur die Hiille 


I 


Buta-1 , 3-dien, Isopren, 
n-Butylacryla t , Ethyl - 
hexylacrylat oder deren 
Mischungen 


Styrol , Acrylnitril , 
Methylmethacrylat 


II 


wie I aber unter Mitver- 
wendung von Vernetzern 


wie I 


III 


wie I oder II 


n-Butylacrylat , Ethyl - 
acrylat, Methylacrylat , 
Buta-1, 3-dien, Isopren, 
Ethylhexylacrylat 


IV 


wie I oder II 


wie I oder III aber unter 
Mitverwendung von Mono- 
mer en mit reaktiven Grup- 
pen wie hierin beschrieben 


V 


Styrol, Acrylnitril, 
Methylmethacrylat oder 
deren Mischungen 


erste Hiille aus Monomeren 
wie unter I und II f\ir den 
Kern beschrieben 
zweite Hulle wie unter I 
oder IV fur die Hulle be- 
schrieben 



Anslellc von Pfropfpolymerisalcn initcineiii mchrschaligcn Aufbau konnen auch homogcne, d. h. cinschaiigc Elaslo- 30 
mere aus Bui a- 1, 3-dien, Isopren und n-Bulylacrylal oder deren Copolynieren cingcselzl werden. Auch diese Produklc 
konnen durch Mitverwendung von vernelzenden Monomeren oder Monomeren mil reaklivcn Gruppcn hergeslelll wer- 
den. 

Beispiele fur bevorzugle Emulsionspolynierisale si nd n-Bulylacryial/(Melh)acrylsaure-('opo]ymere, n-Bulylacrylat/ 
Glycidylacrylai- oder n-Butylacrylai/Glycidylmelhacrylat-Copolymcrc, Pfropfpolymcrisale mil einein inneren Kern aus 35 
n-Butylacrylal oder auf Buladienbasis und einer auBeren Hiille aus den vorslehend genannlen Copolynieren und Copo- 
lymer von Ethylen mil Comonomcren. die reaklivc Gruppen lief ern. 

Die beschriebenen Elaslomere konnen auch nach anderen ublichcn Verlahrcn, z. B. durch Suspcnsionspolymerisalion, 
hergeslelll werden. 

Des weileren sind Kaulschuke geeignel, die mil Oxazingruppen funkiionalisicrl sind. Derarligc Kaulschuke D) sind 40 
aus Polynieren zuganglich, die Einheilen enlhalien, die sich von Acrylnitril oder Alkylacrylnilrii, ablcilen. Besonders be- 
vorzugi sind sie aus Polynieren zuganglich, die von 0,7 bis 70 Gcw.-%, bezogen auf das Gesamlgewichl aller Einheilen, 
solche Einheilen (d'i) enthallen, die sich von Acrylnilril oder Mclhacrylnitril ablcilen. 

Neben diesen Einheilen enthallen die bevorzugten Polynieren, aus denen sich die Kaulschuke D) herslellen lassen, von 
20 bis 99,5, bevorzugi von 30 bis 99,3 Gew.-%, bezogen auf das Gesamlgewichl aller Einheilen, Einheilen (d' 2 ), die sich 45 
von vinylaromatischen Verbindungen, Vinyleslern, Acrylsaureeslern oder weileren copolymcrisicrbaren Monomeren ab- 
lcilen. Diese Polynieren konnen auch Mischungen unterschiedlichcr Einheilen d' 2 enthallen. Zu den bcvorzuglen vinyla- 
ronialischen Verbindungen zahlen Slyrol, kernalkylieric Slyrol e oder a- Alky lsly role wie a-Melhylslyrol, insbesondere 
Slyrol. Als bevorzugle Vinylesier seien Vinyl-CV bis Cio-Alkylesler, insbesondere Vinylaceiai genanni. Beispiele bevor- 
zugler Acrylsaureester sind Acrylsaureesier mil 2 bis 10 C-Atonien in dcr Alkoholkomponenlc wie Acrylsaureelhyl-, - 50 
propyl-, -bulyl-, -hexyl-, -2-clhylhexylcsler, bevorzugi. Acrylsaurcbulylesler. Neben diesen Monomeren konnen auch 
wcilere copolymcrisicrbare Monomere, die nichl mil Oxazingruppen rcagicrcn. milverwendct werden. N-Phenylmaleii- 
mid isl ein Beispiel fur derarligc copolymerisierbare Monomere. 

Diese Ausgangspolymeren fiir die Kaulschuke D konnen slalislische Copolymerc oder Blockcopolymere sein. Dane- 
ben konnen die Ausgangspolymeren auch Pfropfcopolymerisale, beispielsweise mil einer kaulschukclaslischcn Pfropf- 55 
grundlage und einer oder mchrcrcn Piropfauliagcn sein. Naturkaulschuk, Synlhcsekautschuk oder Polynierisate auf der 
Basis von konjugierlen Dicnen, sowie Elaslomere auf dcr Basis von C|- bis Cio-Alkylcsicrn <] e r Acrylsiiure oder ver- 
neizte Siloxane konnen z. B. als Piropfgrundlage dicnen. 

Polystyrol-co- Acrylnilril, Terpolyniere auf der Basis von Slyrol, Acrylnilril und N-Phenylmaleiimid, Pfropfcopoiy- 
merisale wie sogenannlc Acrylnilril/Buladicn/Slyrol (ABS), Acrylsaurecsler/Sl.yrol/Acrylnilril (ASA) oder Acrylnilril/ 60 
Elhylen/Styrol CAES) -Kaulschuke sowie hydrieric oder nichl hydricrtc Nilrilkaulschuke auf der Basis von Acrylestcrn, 
Vinyleslern, Diencn und Acrylnilril, wie sie in der DE-A 33 02 124 beschrieben sind, zahlen zu den bcvorzuglen Aus- 
gangspolymeren fur diese Kaulschuke D. Des weileren zahlen hicrzu EPDM-Kaulschuke, die mil Astcn aus Poly(slyrol- 
co- acrylnilril) gepfropfl sind. 

Diese mil Oxazingruppen funkiionalisierien Kaulschuke D) konnen aus den Ausgangspolymeren z. B. durch Umsci- 65 
zen mil einem Monoaminoalkohol hergeslelll werden. Dabci kommcn bevorzugi Monoaminoalkoholc dcr allgcmcinen 
Forme 1 XII in Belrachl : 
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R 22 R 24 



, H 2 N -f C 4- C OH (XII) 

I * I 

R23 R 25 

worin die Kesie k 22 bis R 25 unabhangig voncinander ein Wasscrslofl'alom. C r bis C| (r Alkyl. C r bis C| 0 - Alkylaryl odcr 
id CV bis Cis-Aryl bcdeuien konncn. Die Variable n kann cine ganze Zahl von 1 bis 5, insbesondere 1 oder 2 sein. Die Al- 
kylresie sind entweder linear oder verzweigL. Als Beispielc geeigneier Alkylreste seien Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Pro- 
pyl, n-Bulyl, i-Buiyl, und l-Butyl, bevorzugl Methyl genannt. Bcvorzugter Alkylarylrest ist Melhylphenyl. Als bevor- 
zugler Arylresl ist Phenyl zu nennen. Ganz besonders bevorzugl sind die Resle R 22 bis R 25 Wassersloff. 1,2-Aniinoet.ha- 
nol wird ganz besonders bevorzugl verwendcl. Unler einem Monoaniinoalkohol werden erfindungsgcmaB auch Mi- 
ls schungen unlersehiedlicher Monoaininoalkoholc verslandcn. 

Ini allgemeinen findel die Umsetzung in Gegenwarl eincs Kalalysators stall. Kal.alyl.isch wirksam sind Verbindungen, 
die mil den unizusetzenden Niirilgruppen, dem Monoaniinoalkohol oder beiden Reaktanden Komplexe bilden. Beson- 
ders geeignet als Kaialysatoren sind Metallsalze, insbesondere Salze des Zinks oder des Cadmiums. Diese konnen so- 
wohl Hydraiwasser enlhalten als auch hydraiwasserfrci sein. Besonders bevorzugl sind Zinkchlorid, Zinkacctat. Zink- 
20 sicarat odcr Cadmiumacetal. Darunler sind Zinkacetal-dihydral oder Cadmiumacetal -dihydral, insbesondere Zinkacetal- 
dihydral. besonders bevorzugl. Als Katalysator kommcn aber auch Mischungen unlersehiedlicher komplcxbildender 
Verbindungen in Belracht. 

Nach eineni bevorzugien Verfahren wird das Ausgangspolymere zunachst, bevorzugl in eineni Kneter oder einem Ex- 
truder, aufgeschmolzen. Zu der Schmelze werden sowohl Katalysator als auch Monoaniinoalkohol zugegeben. Ini allge- 
25 meinen werden von 0,005 bis 0,2 Mol Katalysaior pro Mol Nitrilgruppe eingesetzl. Den Monoaniinoalkohol verwendel 
man in der Regel in Mengen von 0,05 bis 10 Mol pro Mol Nitrilgruppe. 

Als Komponcnlc D konncn des wcilcrcn naturlichc oder synthciischc Kaulschukc cingesctzt werden. Ncbcn Natur- 
kautschuk sind als Schlagzahmodifier z. B. Polybutadien, Polyisopren oder Mischpolynierisale des Butadicns und/oder 
Isoprens mil Slyrol und anderen Conionomeren, die cine Glasubergangstenipcralur, best i nun I nach K. H. Tilers und H. 
30 Breuer, Kolloidzeitschrifl 190 (1), 16 -34 (1963), unler - 20°C aufweisen. 

Bevorzugle Schlagzah modifier D sind insbesondere auch Blockcopolymerc aus Vinylaromalen und Dienen, die sich 
dadurch auszeichnen, daB anstelle eines reinen Dienkautschuks ein Weichblock aus Dien und Vinylaromalen vorliegt, 
wobei Dien und Vinylaromalen im Weichblock slatistisch verteilt sind. 

Bevorzugle Vinylaromalen sind Slyrol, a-Methylstyrol, Vinyl toluol oder Mischungen dieser Verbindungen. Bevor- 
35 zugle Diene sind Butadien, Isopren, Piperylen, l-Phenylbutadien oder Mischungen dieser Verbindungen. Eine besonders 
bevorzugle Monomerkonibination ist Butadien und Slyrol. 

Bevorzugl werden die Weichblocke aus 3 1 bis 75 Gew.-% Slyrol und 25 bis 69 Gew.-% Butadien aufgebaul. Ganz be- 
sonders bevorzugl werden Weichblocke, die einen Butadienanleil von 34 bis 69 Gew.-% und einen Sl.yrolant.eil von 31 
bis 66 Gew.-% enlhalten. 

40 Besonders bevorzugl werden Blockcopolymerc aus Slyrol und Butadien mil einer Mononicrzusammensetzung aus 15 
bis 66, insbesondere 25 bis 62 Gew.-% Dien und 34 bis 85, insbesondere 38 bis 75 Gew.-% Vinylaromalen. 

In einer bevorzugien Ausfuhrungsform liegen die Weichblocke in den beschriebenen Blockcopolymeren parti ell so- 
wie insbesondere nahezu vollslandig odcr vollstandig hydriert vor. Deiaillicrle Angaben zu Aufbau und Herstellung die- 
ser Blockcopolymere finden sich z. B. in der DE-OS 44 20 952, auf die hier ausdriicklich verwiesen wird. 

45 Der Volumenanieil des Weichblocks im Festkorper des Blockcopolymeren betragt im allgemeinen von 60 bis 95, be- 
vorzugl von 70 bis 90, insbesondere von 80 bis 88 Vol.-%. Die Volumenanteile der aus den Vinylaromalen enlstandenen 
Hartphase betragt enlsprechend 5 bis 40, bevorzugl 10 bis 30, insbesondere 12 bis 20 Vol.-%, 

Eindeutig definiert werden die Blockcopolymere durch den Quotienten aus dem Volumenanieil der Weichblocke und 
den Gew.-% an Dien in den Weichblocken. Daruberhinaus sind die Blockcopolymere in der Regel durch Glasubergangs- 

50 tempera! uren von -50 bis +25, insbesondere von -50 bis +50C gekennzeichncl. 

Der Aufbau der Blockcopolymeren kann dabei entlang der Kette im statistischen Mittel homogen oder inhomogen 
sein. Die Ketlensiruktur der Blockcopolymeren kann linear oder stemfonnig sein. Der Aufbau kann beispielsweise durch 
die folgenden allgemeinen Formeln beschrieben werden: 
(V-Q/V) n 

55 (V-Q/V) ir V 
Q/V-(V-Q/V) n 
xKV-Q/V)„] ra+1 
xKQ/V -V) n ] m+l 
x-KV-Q/V) n -V] m+l 

60 xKQA^.V), r Q/V] ni+l 
y+(V-Q/V) M l m+1 

y-K<yv-V)j m+I 

y-KV-Q/V) n -V] m+l 

y-KQA^-V) n -Q/V] m+l 

65 Darin steht V fur eine Hartphase aus Vinylaromalen, Q/V m+1 fur einen Weichblock, X fur ein mindestens bifunktio- 
nellen Initiator und Y fur ein Kopplungszentrum, welches mil einem mindestens biliinklionellen Kopplungsmitlel gebil- 
det wurde. Die Variablen m und n sind ganze Zahlen beginnend bei eins. 

Bevorzugle Blockcopolymere haben die Struklur V-Q/V-V, X-[Q/V-V] 2 oder Y - [Q/V - V]^», wobei der Weichblock 
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Q/V sclbsl wicdcrin Teilblocke unicrleill scin kann. Bevorzugl bcslchl der Wcichblock aus 2 bis 15, insbcsondcrc 3 bis 
10 staiistischcn Teilblocken. 

Die Blockcopolyineren konnen durch lebende an ionise he Polymerisation in unpolarcn Losungsmillcln unlcr Zusalz 
von als Lcwis-Basen wirkenden, polaren Cosolvenzicn hcrgeslclll werden. Als Losungsmillcl werden bevorzugl alipha- 
lisehe KohlenwasscrslolTc wie Cyclohcxan odcr Mel by level ohcx an eingesclzl. AlsCosolven/.ien koiunicn Hi her wie To- 5 
irahydrofuran odcr aliphalische Polyclher, /,. B. Dicihylcnglycoldimelhylclhcr oder lerliarc Amine wie Tribulylaniin 
oder Pyridin in Bcirachl. 

Als Inilialoren fur die anionische Polyinerisalion sind nielallorganische Verbindungcn, darunter Mcihyl lithium, lilhyl- 
lilhiuni, n-Propyllilhium, n-Butyllilhium. s-Buiyllilhium oder l-14ulyllilhium zu nenncn. 

Das Kopplungszenirum Y wird durch die Reakiion der reakiiven anionisehen Keiicnenden mil einem mindcsiens bi- io 
funklioncllen Kopplungsmiltel gcbildcL. Derariigc Kopplungsmiucl sind an sich bekannt. Bevorzugl werden Divinylben- 
zol oder epoxidicrle Glycide wie epoxidieries Leinsamenol odcr Sojaol. 

Die anionische Polyinerisalion wird mehrslufig durchgcfiihrl. Kin lei I dcr Monomeren wird ini Rcaklor vorgelegl nnd 
die anionische Polyinerisalion durch Zugabe des Initiators geslariel. Uni eincn dcfinicrlen aus der Monomer- und der In- 
iliatordosicrung berechenbaren Kcllcnaulbau zu erziclen, isl es cmpfchlenswcrl. die Reakiion bis zu hohen Umsalzcn (> 1 5 
99%) laufen zu lassen, bevor die zweile Monomcrzugabe erlblgl. Zwingend erforderlich isl dies jedoch nichl. Die Ab- 
lolge der Monomerzugabe richlcl sich nach dem ge wall lien Blockaufbau. Bci monofunkuoneller Iniliierung wird zuersl 
Vinylaromal cm wedcr vorgelegl oder dircki zudosicrl. Nachfolgend sol lien Dien und Vinylaromal moglichsi gleichzeiiig 
zugegeben werden. Durch die re 1 alive Dosierung an Dien zu vinylaromalischer Vcrbindung, die Konzcn I ration und chc- 
mische Slruklur der Lewis-Base sowic die Reaklionslenipcralur wird der slaiistische Aulbau und die Zusanmicnselzung 20 
des Weichblocks Q/V bcslimmi. AnschlieBend wird cn I wedcr die zweile ITartphasc V durch Zugabe des Vinylaronial.cn 
aufpolymerisierl, oder mil einem Kopplungsmiucl gekoppcll. Im FalJc der bifunklioncllcn Iniliierung wird zuersl der 
Wcichblock Q/V aufgebaul, gefolgl. von dcr ITartphasc V 

Die Blockcopolymcren konnen dadurch aufgcarbeilel werden, daB die Carbonionen mil einem Alkohol wie Isopropa- 
nol protonicrt werden, die Reaklionsmischung angesauert wird, z. B. mil einem Genii sen aus CO2 und Wasser und das 25 
LOsurigsniillel enlfernl wird. Die Blockcopolyineren konnen Oxidalionsinhibiloren und Antiblockmillel enlhallen. 

Bcsondcrs bevorzugl sind insbcsondcrc solche Blockcopolymcren, die mil. den bcrcils gcnannicn funklioncllen Grup- 
pen gcpfropfl sind. Gecignete Pfropf reagent ien enl.sprech.en den vorhergehend fur BP- und EPDM-Kaulschuke genann- 
len. Diesc mil funklioncllen Gruppen versehencn Monomeren konncn in der Schmelze odcr in Losung. gegebenen falls in 
Gcgenwarl cines Radikalslarlers auf das Blockcopolymcrc aufgcpfropfl werden. 30 

Siliconkauischukc, wie in der Dli-A 37 25 576, dcr EP-A 235 690, der DE-A 38 00 603 und der EP-A 319 290 be- 
schrieben, sind eben falls bevorzugl. 

Selbslverslandlich konnen auch Mischungen der vorstehend aufgefuhrlen Kaulschuklypen eingesclzl werden. 

Als laser- oder leilchenforniige FullslorTe D) seien Kohlensloffasern, Glaslasem, Glaskugeln, ainorphe Kicselsaure, 
Calciumsilical, Calciummelasilicat, Magnesiumcarbonal, Talkuni, Kaolin, Wollaslonil, Krcide, gepul verier Quarz, 35 
Glimmer, Bariunisulfal und Feldspal genannl, die in Mengen von 1 bis 50 Gew.-%, insbcsondcrc 1,5 bis 30 Gew.-% ein- 
geselzl werden. 

Als bcvorzugie faserlormige Fiillsloffe seien KohlensiorTasern, Aramid-Fasern und Kaliumlilanal-Fascrn genannl, 
wobei Glaslasem als E-Glas bcsondcrs bevorzugl sind. Diesc konncn als Rovings odcr Schnillglas in den handclsubli- 
chen Fornien eingesclzl werden. 40 

Die fascrfonnigen FullsiolTe konnen zur besseren Vcrtraglichkeil mil dem Tl1en110plast.cn mil einer Silanverbindung 
oberflachlich vorbchandcll sein. 

Gecigncle Silanverbindungen sind solche dcr allgemeinen Formcl 



(X-(CT 2 )»)k-Si-(aC I „H 2 m + l)4-k 45 

in der die Substilucnien folgcnde Bedeutung haben: 
X NI-I7-, 

CH 2 -CH- f 50 

\ / 

O 



HO, 55 

n eine ganzc Zahl von 2 bis 10, bevorzugl 3 bis 4 
111 eine ganzc Zahl von 1 bis 5, bevorzugl 1 bis 2 
k eine ganzc Zahl von 1 bis 3, bevorzugl 1 

Bcvorzugie Silanverbindungen sind Aminopropyltrinielhoxysilan, Aminobulyllrinielhoxysilan, Aminopropyllrielh- fii) 
oxysilan, Aminobulyllrielhoxysilan sowie die enlsprcchendcn Silane, welchc als SubstilucnlX cine Glycidylgruppe enl- 
hallen. 

Die Silanverbindungen werden im allgemeinen in Mengen von 0,05 bis 5, vorzugsweise 0,5 bis 1,5 und insbcsondcrc 
0,8 bis 1 Gew.-% (bezogen aul'E) zur Obernachenbcschichlung eingesclzl . 

Gceignet sind auch nadelfonnige niineralischc FUllsiofte. 65 
Unter nadelfonnigcn mineralischcn FullslofTcn wird im Sinnc dcrErfindung ein mineralischcr FiillslotT mil stark aus- 
gepragleui nadelfonnigen Charakler verstanden. Als Bcispicl sci nadclfonniger Wollaslonil genannl. Vorzugsweise 
weisldas Mineral ein L/D-(Lange Durchiiiesser)-Verhallnis von 2 : 1 bis 35 : 1, bevorzugl von 3 : 1 bis 11 : 1 auf. Der 
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mineralischc Fiillsioff kann gegebenen falls mil den vorstchend genannten Silanverbindungcn vorhehandeli sein; die Vor- 
bchandlung isi .jedoch nichl unbedingi erforderlich. 

Als bevorzuglc tci 1 c hen lorn lige FullslofTc seicn Kaolin, ca lei ni erics Kaolin und Talkum genannl. 
Insbesondere wird .als Fiillsioff Talkum vcrwcndel, welches ein hydratisicrtes Magnesiumsilikal dcr Zusammenscl- 
5 zung Mg 3 |(OH) 2 /Si40|o] odcr 3MgO • 4SiG 2 • TT 2 0 isi. Diesc sogenannten Drci-Schichl-Phyllosilikale wciscn eincn 
iriklinen, monoklincn odcr rhombischen Kristallaufbau auf mil blallchenformigem Erscheinungsbild. An weileren Spu- 
renclemenicn konnen Mn, li, Cr, Ni, Na und K anwensend sein, wobci die OTT-Gruppe leilwcisc durch Fluorid crscizl 
sein kann. 

Besonders bevorzuglc leilchcnlormigc Fullslollc wcisen einc leilchcngrdKenvcrlcilung von 0,01 bis 50, vorzugsweise 
io 0,02 bis 30 um auf. Die mitliere ariihmethischc TeilchengroBe (D 5 o-Weri) betragl in dcr Kegel von 0,1 bis 10 uni, insbe- 
sondere von 0,3 bis 5 um. 

Die Bestimniung der TeilchengroGenvertcilung erfclgt ublicherweisc durch Dispcrgierung des Fullsloffes in einer 
Wasser/Tensid Mischung (99 : 1; Tensid CV-K8 des CV-Chennevertricbs Hannover) und anschlieRender T.aserlichlbeu- 
gung. 

15 Als weitere Komponente D) konnen die erfindungsgemaBen Fonnmassen 0,1 bis 3. vorzugsweise 0,3 bis 2,5 Gew.-% 
eines Schmieniiittels enlhallen. 

Prinzipiell eignen sich Schmiennittel jegiicher Art, wie diese bei spiels weise in R. Gachler, H. Muller, Kunstsloffaddi- 
l ive, 3. A ullage, S. 443 IT, Hauser Verlag, beschrieben sind. 

Als ersle bevorzugle Gruppe scien FeUalkohole, Feltsauren, Amidwachsc, Wachssauren, oligomerc Fetisaureesler und 
20 polare Polyelhylenwachse genannl. 

Insbesondere bevorzugl sind Schniierniillel auf Basis mindeslens eines Hslers oder Amids gesalligler oder ungesallig- 
ler aliphatischer Carbonsauren mil 10 bis 40, bevorzugl 16 bis 22 G-Alonien mil aliphatischen gesaliiglen Alkoholen 
oder Aminen mil. 2 bis 40, vorzugsweise 2 bis 6 C-Alomen enthalren. 

Die Carbonsauren konnen 1- oder 2-wertig sein. Als Beispiele seien Pelargonsaure, Palmilinsaure, Laurinsaure, Mar- 
25 garinsaure, Dodecandisaure, Behensaure und besonders bevorzugl Slcarinsaure, Caprinsaure sowie Montansaure (Mi- 
schung von FeUsauren mil 30 bis 40 OA I omen) genannl. 

Die aliphatischen Alkoholc konnen 1- bis4-wcrlig sein. Beispiele fur Alkoholc sind n-Bulanol, n-Oclanol, Stcarylal- 
kohol, Ethylenglykol, Propylenglykol, Neopentylglykol, Peniaerythril, wobei Glycerin und Penlacrylhril bevorzugl sind. 
Die aliphalischen Amine konnen 1- bis 3-werlig sein. Beispiele hierfiir sind Slcarylamin, Ethylendianiin, Propylendia- 
30 min, Hexamethylendiamin, Di-(6-Aniinohexyl)ainin, wobei Ethylendiamin und Hexamelhylendianiin besonders bevor- 
zugl sind. Bevorzuglc Ester oder Amide sind entsprechend Glycerindistearat, Glycerinlrislearat, Elhylendianiindistearal, 
Glycerinnionopalmitat, Glycerintrilaural, Glycerinmonobehenat und PentaeryihriUelraslearal. 

Es konnen auch Mischungen verschiedener Ester oder Amide oder Ester mil Amiden in Kombination eingesetzi wer- 
den, wobei das Mischungsverhaltnis beliebig isi. 
35 Eine weilere bevorzuglc Gruppe von Schiniemnttein sind Ethylenoxid/Propylenoxid-Copolyrnere. 

Die Herstellung der Ethylenoxid/Propylenoxid-Copolymere erfblgl allgemein durch ionische Polymerisation und ist 
bei N. SchonfeldL, "Grenzflachenaktive Ethylenoxid-Addukle", Wissenschaftliche Verlagsgesellschaft mbh, Stuttgart 
1 976, S. 53 ff, beschrieben. Zur Herstellung der X-Y-X Copolymere wird ublicherweisc zunachsl ein mitlelsiandiger Po- 
lypropylenoxidblock Y polymerisiert, an dessen beiden Enden je ein Block aus Ethylenoxideinheiten angelagert wird. 
40 Die Molgewichle an dieser Blockcopolynierc betragen allgemein von 1000 bis 15000g/niol, der Anleil an Elhylenoxid 
betragl in der Regel von 2 bis 90 Gew.-%, vorzugsweise von 5 bis 85 Gew.-%. Daruber hinaus konnen auch Produkte mil 
einem Mitlelblock aus Polyethylenglykol (Y-X-Y) verwendel. werden. In diesein Fall betragl dcr Anleil an Polyelhylen- 
glykol ublicherweise von 5 bis 80 Ge\v.-%, vorzugsweise von 7,5 bis 75 Gew.-%, die Molekulargewichte belragen in der 
Regel von 1000 bis 15000 g/mol. Die Molekulargewichie (Zahlenmitrel) dieser Verbindungen werden nach DIN 53240 
45 aus der OH-Zahl bestimmt. 

Es konnen anorganische Pigmenie, wie Tilandioxid, Ullramarinblau, Eisenoxid und RuB, weiterhin organische Pig- 
menle, wie Phthalocyanine, C'hinacridone, Perylene sowie Farbstofle, wie Nigrosin und Anthrachinone als Farbmitlel 
zugesetzi werden. 

Als Keimbildungsmittel konnen Natriumphenylphosphinal, Aluminiumoxid, Siliziumdioxid sowie bevorzugl Talkum 
50 eingeselzt werden. 

Als Beispiele fur weilere Weichmacher seien Phthalsauredioctylester, Phthalsauredibenzylesler, Phthalsaurcbulylben- 
zylesler, KohlenwasserslolTole, N-(n-Buiyl)benzolsulfonamid genannl. 

Die erfindungsgemaBen Fonnmassen konnen noch 0 bis 2 Gew.-% fluorhaltige Ethylenpolynierisate enlhallen. Hier- 
bei handell es sich um Polymerisale des Elhylens mil einem Fluorgehalt von 55 bis 76 Gew.-%, vorzugsweise 70 bis 
55 76Gew.-%. 

Beispiele hierfur sind Polylelrarluorelhylen (PTFE), 'retrattuorelhylen-hex all uorpropylen-Gopoly mere oder 'lelrafluo- 
reihylen-Copolymerisaie mil kleineren Anteilen (in dcr Regel bis zu 50Gew.-%) copolymerisierbarer ethylenisch unge- 
sattigler Monomerer. Diese werden z. B. von Schildknechl in "Vinyl and Related Polymers", Wiley- Verlag, 1952, Seile 
484 bis 494 und von Wall in "Fluorpolymers" (Wiley Interscience, 1972) beschrieben. 
r>o Diese fluorhaltigen Elhylenpolynierisaie liegen honiogen verieilt in den Fonnmassen vor und weisen bevorzugl eine 
TeilchengroBe d.so (Zahlenmitlelwerl) im Bereich von 0,05 bis 10 jjih, insbesondere von 0,1 bis 5 um auf. Diesc t»eringen 
TeilchcngroRen lassen sich besonders bevorzugl durch Verwendung von waBrigen Dispersionen von fluorhaltigen Elhy- 
lenpolymerisalen und deren Einarbeitung in eine Polyeslerschmelze erzielen. 

Weilere bevorzuglc Zusatzsloffe D) sind anorganische und organische Umeslerungsinhibiloren, welche in Mengen 
65 von 0,01 bis 5, vorzugsweise von 0,05 bis 2 Gew.-% in den erfindungsgemaBen Fonnmassen enlhallen sein konnen. 

Geeignele organische Phosphonite sind solche der allgemcinen Fonnel 
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worm 

m 0 oder 1, id 
n 0 oder 1, 

y eine Sauersloff-Schwefel- oder 1,4-Phcnylen-Briickc oder ein Bruckenglied dor .Torn id -CH(R 2 )-; alle R-O- und R'-O- 
Gruppen unabhangig voncinandcr. den Rest eines aliphatischen, alicyclischen oder amniaiischen Alkohois der bis zu 
drei Hydroxy Igruppen enthaltcn sein kann, wobei jedoch die Hydroxy Igruppen nichl so angeordncl sind, daB sie 'leile ei- 
nes Phosphor enihaliendcn Ringes sein konncn (als monovalente R-O-Gruppen bezciehncl). is 
oder je zwei an ein Phosphoratom gebundene R-0-, bzw. R'-Gruppcn, jewcils unabhangig voncinandcr zusammen den 
Rest eines aliphalischen, alicyclischen oder aromalischen Alkohois mil insgesaml bis zu drei Hydroxylgruppen (als bi- 
vaiente R-O-, bzw. R'-O-Gruppcn bezciehncl), 

R 2 Wasscrsloff, C|-(-VAlkyl oder cine Gruppc der Forme I COOR 3 und 

R 3 C i A Iky 1 bede u l c n . 2D 
Bevorzugl isl mindcslcns cine R-O und mindcslcns R'-O-Gruppc, ein PhcnolrcsL welchcr in 2-SleIlung eine slerisch 

gchinderle Gruppc, insbesonderc t-Bulylreste, tragi. 

Besonders bevorzugl t si Tclrakis-(2,4-di-lcrt.-bulylphenyl)-biphenylcn-diphosphonit, welches als Irgaphos® PEPQ 

der Fiona Ciba Geigy AG im Handel erhalllich isl. 

Bevorzugle Ausfuhrungsfoniien und Verfahren zur Herslcllung derartigcr Verbindungen sind der IDE- A-40 01 397 zu 25 

en men men. 

Gccignclc anorganische Umcslcrungsslabilisalorcn sind z. B. in der US 5 674 928 bcschricbcn. Als besonders gecig- 
nci seien saure Salzc der Phosphorsaure wie z. B. Monozinkphosphal, Calciumdihydrogcnphosphal, Nat riu nidi hydro- 
genphosphal und Kaliumdihydrogcnphosphat genannt. Daneben konncn audi Phosphate wie z. B. Zn-Phosphal und 
Kupfer-Phosphal vcrwcndcl werden. Gecignel sind auch andcre Melall phosphate mil Mel all en der crsien und zweiten 30 
Nebengruppe. Daneben konncn auch P-enl.hall.cndc Sauren wie z. B. Phosphorsaure, Phosphorigc Saure, Polyphospho- 
rige Saure oder Hypophosphorsaurc Vcrwendung linden. Geeignete Verbindungen sind z. B. Na 3 HP->07, KJI 2 P?C)7, 
KaH 2 P 2 0 7 und Na 2 H 2 P 2 07. 

Als Flammschutzmiltel konncn insbesonderc phosphorhaltigc Verbindungen in Mengcn bis zu 20Gew.-%, bevorzugl 
bis zu lOGew.-%, eingeselzt werden. Beispicle hicrfiir sind Phosphorsaureesler, Phosphinsaureesler, Phosphinoxidc, 35 
Phosphor oder organischc Phosphate. Die phosphorhalligen Verbindungen konnen auch in Mischung mil einem Triazin- 
de-rival oder Polyretrafluorelhylen eingeselzt werden. Bevorzugl werden Triarylphosphinoxid oder Triarylphosph ale ver- 
wen del- 
Die erlindungsgcmaBcn thermoplaslischcn Formmassen konnen nach an sich bekannten Verfahren hcrgeslclll werden, 
in deni man die Ausgangskomponenlen in ublichen Mischvorrichlungen wie Schneckcncxlrudem, B ra bender- Muhlcn 4D 
oder Banbury-Muhlen mischl und anschlicBend exirudierl. Nach der Extrusion kann das lixlrudal abgckuhll und zerklci- 
nert werden. Es konnen auch einzelne Komponenten vorgcmischl werden und dann die rest lichen AusgangsslolTe ein- 
zeln und/odcr cbcnfalls gemischt hinzugegeben werden. Die Mischtemperalurcn liege n in der Rcgcl bei 230 bis 290°C. 

Nach einer bevorzuglen Arbcitsweise konnen die Komponenten A) und gegebenen falls C) und/oder D) mil einem Po- 
i yes lerprapoly mere n gemischt, konfeklionierl und granulierl werden. Das erhallcne Granulat wird in fester Phase an- 45 
schlieBend unier Incrlgas kontinuierlich oder diskontinuierlich bei einer Tcmpcralur unlerhalb des Schmclzpunkl.es der 
Komponenlc B) bis zur gewunschlcn Viskosilai kondensiert. 

Die errindungsgcmaBcn ihcnnoplaslischcn Formmassen zeigen eine gute Phascnanbindung und zcichnen sich durch 
ein gules mcchanischen Eigenschaflsprofil aus, wobei insbesonderc Zahigkeil, Reifidehnung und S lei fig keif, verbcsscrl 
sind. Sie eigncn sich zur Herslcllung von Fascm, Foiicn und Formkorpern, insbesonderc fur Anwcndungcn im Kfz-Be- 50 
rcich. 

Beispicle 

Komponenlc B) 55 

Polybut.ylentercphlhalal mil einer Viskosiiaiszahl von 130ml/g und einem Carboxylendgruppengchali von 
34 mval/kg (Ullradur® B 4500 der BASF AG) (VZ gemcssen in 0,5 gcw.-%iger Losung aus Phenol/o-Dichlorbenzol, 
1 : l-Mischungbci25°CgemaBISO 1628). 



Komponcnte C) 



60 



In einen mil Slicks! off inertisicrtcn 9,0-1-Autoklaven gab man Melhanol (4 I) und, nach Erzeugung einer CO/Ethen 
(1 : l)-Atniospharc, Propen (440 g). Die Tcmpcralur wurde auf 9()°C gebrachl und mil einem Gemisch aus El hen und 
Kohlenmonoxid (1 : 1) ein Druck von 100 bar cingesiellL Untcr den Polymerisationsbedingungcn gab man eine Losung 65 
von l,3-Bis(diphenylphosphino)propan-palladium-bisacelat (0,04 inmol) und p-Toluolsullbn saure (0,7 mmol) in Metha- 
nol (50 ml). Temperat ur und Druck wurde n wahrend der gesamtcn Reaktionsdauer konslanl gehallen. Nach 6 h wurde 
die Polymerisation durch AbkuhJen und Entspannen des Auloklaven abgebrochen. Das Polymerpulver wurde mil Me- 
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thanol, Wasser und Acclon gewaschen und bei 8()°C im ITochvakuum (1 mbar) von lelzien Losungsmiilelresicn bcfreil. 
Viskosiiaiszahi (VZ): KM inl/g; Schmcl/.punkl: 225°C 

Die Viskosiiaiszahi (VZ) wurdc an 0,5 gew.-%igcn Polymcrlosungen in einem Kapillarviskosimeier dcr Finua Schou, 
Typ 53720/11 bei Raumlemperaiur in einer aquimolaren Mischung aus ortho-Dichlorbenzol und Phenol bcsiimml. 
s Koniponenlc C) wurdc anschlieBcnd bei RHunilcmpcralur mil den folgenden Slahilisaloren gemischi, wobci die Gcw.- 
%-Angaben sich auf 100% C) beziehen: 

D1) 0,2 Gew.-% Penlaerilhrilyl-lclrakis-(3-(3,5-di-lerl.buivl-4-hydroxyphcnyl)propionat (Irganox® 1010) 
D2) 0,5 <jcw.-% Ga;,(P0 4 )2 

id D3) 0,2 Gew.-% 2,2 , -Oxalyldianiidodi-(eihyl-3-(3,5-diMeri.-buiyl-4-hydroxyphenyl)propionat (Irganox® 1024 

MD) 



Koniponenlc Al 

is 

Kohlennionoxidcopolynier gemaB Komponcnte C) (3 kg) wurde mil Ricinoloxazolinmaleinat (60 g) bei 240°C in der 
Schmelze in einem ZweischneckencxlruderZSK 25 der Fa. Werner und Pfleiderer bei einer Drehzahl von 250 U/min und 
cinem Durchsaiz von 5 kg/h gemischi. Das erhaliene Produki wurde auf herkonimliche Weisc granulieri und geirocknet. 
Die Viskosilatszahl der Koniponenlc Al bclrug 105 nil/g. 

20 

Koniponenlc A2 

Kohlenmonoxidcopolymer gemaB Komponenie C) (3 kg) wurdc mil Glycidylmethacrylat (60 g) bei 240°C in der 
Schmelze in einem Zweischneckenexirudcr ZSK 25 der Fa. Werner und Pfleiderer bei einer Drehzahl von 250 U/min und 
25 einem Durchsaiz von 5 kg/h gemischt. Das erhaliene Produki wurde auf herkonimliche Weise granulieri und gelrockncl. 
Die Viskosilalszahl der Komponenie A) belrug 1 01 inl/g. 

Koniponenlc D4 

30 Melhylnielhacrylal/Iiuladien/Slyrol-Piropfkaulschuk mil drcischaligem Aufbau (Polybuladien-Kem, Polysiyrol- 
Schalc, PMMA-Schale), bcsiehend aus 15,6Gcw.-% Melhylmclhacrylal, 16,7Gew.-% Slyrol und 67,7 Gew.-% Buia- 
dien. 

Komponenie D5 

35 

E-Schnitlglasfaser, beschichiei mil Epoxysilanschlichle, (Faserdruchniesser: 10 pm; Stapellange: 4,5 mm). 
Die Komponenlen wurden in einem Zweiwellenexlruder bei einer Masseleniperalur von 240°C gemischi. Die 
Schmelze wurde durch ein Wasserbad gel ei lei und granuliert. Die Verarbeitung zu den Probe korpern erlx^lgle bei 240°C. 
Die Fonnl.emperal.ur belrug jewei Is 60°C. Die Schlagzahigkeilen a,, der Produkle wurdc an Priifslaben nach ISO 179 leU 
40 gemessen. Die Sleifigkeil (E-Modul) wurde gemaB DIN 53 455 heslimmt, die RciBdclinung gemaB DIN 53 445. 
Die Zusammenseizung der Fonnmassen und die Ergebnisse der Messungen sind der Tabelle zu enlnehmen. 



Tabelle 



Beispiel 


VI 


1 


2 


3 


V2 


4 


V3 


5 


Zusammensetzung 
[Gew.-%] 




A/1 




5 


10 






10 




5 


A/2 








5 










B 


70 


70 


70 


70 


60 


60 


49 


49 


C " 


30 


25 


20 


25 


30 


20 


21 


16 


D/4 










10 


10 






D/5 














30 


30 


a n [kj/m2] 


68 


121 


201 


134 


106 


278 


43 


69 




Beispiel 


VI 


1 


2 


3 


V2 


4 


V3 


5 


E-Modul tN/mm 2 ] 


2650 


2650 


2680 


2700 


2270 


2240 


9050 


9100 


Rei5dehnung in % 


4,3 


11,1 


16, 7 


12 , 1 


6, 6 


28,1 


2, 0 


2,9 



5 V = zum Vergleich 
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Paicnianspruche 

1. Thcmioplaslische Forniniassen, enthaliend 

A) 1 bis 99 Gew.-% cincs lunktionalisicrtcn Kohleninonoxid copolymcrcn. 

B) 3 bis 99 Gcw.-% cincs ihcnuoplaslischcn Polyesters 

C) 0 bis 98 Gew.-% eines nichl funklionalisierl.cn Kohlcn monoxidcopoiynicrcn, 

D) 0 bis 80 Gew.-% weiierer Zusatzsioflc, 

wobei die Sunime der Gewichlsprozcnic der Koiuponcnlcn A) bis D) slels 100% ergibi. 

2. Thcmioplaslische Fonnmasscn nach Anspruch 1, cnlhalfcnd als wescnlliehe Koiuponcnlcn 

A) 1 bis 3()Gcw.-% 

B) 8 bis 94 Gcw.-% 

C) 5 bis 91 Gcw.-%. 

3. Thcnuoplaslischc Forniniassen nach den Anspruchen 1 odcr 2, in denen die Koniponenle A) crhaltlich isl durch 
Umsclzung von Kohlcninonoxidcopolynicren in der Schniclze mil organischen Verbindungen, wclehe mindcslens 
uber cine C-C-Doppcl- oder Dreifachbindung und uber niindeslcns cine funklioneile Gruppc verfugen. 

4. Thernioplastische Forniniassen nach den Anspruchen 1 bis 3, wobei das nichl funklionalisicrie Kohlcnrnonoxid- 
copolymer ein milllercs Molekulargewicht M w (Gcwichlsniillel) von grolter 30000 g/mol aulweisl. 

5. Thernioplastische Forniniassen nach den Anspruchen 1 bis 4. in denen die Koniponenle B) aus Polyalkylcnlcr- 
cphlhalat.cn, Pol ycarbonai.cn odcr vollaronialischcn Polycsicrn oder dcrcn Mischungcn aufgebaut isl. 

6. Verwendung der 1 hern top lastisc hen Forniniassen genial* den Anspruchen 1 bis 5 zur TIerslcllung von Fasern, 1 b- 
lien oder Fonnkorpern. 

7. Fonnkorpcr jeglicher Arl .crhaltlich aus den ihermoplaslischen Forniniassen gcniati den Anspruchen 1 bis 5. 
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